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  Résumé 
Résumé 
 
 
Un néphélomètre polaire de laboratoire a été développé afin de mesurer la 
diffusion d’une lumière non polarisée dans différentes directions par une 
population de particules. Cet appareil mesure la lumière diffusée suivant deux 
directions de polarisation pour des angles compris entre 10 et 169°. Pour des 
particules sphériques homogènes, les concentrations minimales détectables ont été 
évaluées en fonction du diamètre de celles-ci. Lorsque les concentrations sont cinq 
fois supérieures à ces valeurs seuils, l’incertitude de mesure a été chiffrée à 
environ 5%. 
 Une méthode d’inversion de ce type de données utilisant une « look-
up table » a été développée afin de restituer simultanément l’indice de réfraction 
complexe et la granulométrie des particules éclairées, dans le cas où ces particules 
sont sphériques et homogènes. Cette méthode a été testée sur une large gamme de 
valeurs d’indices complexes et de diamètres. Il est démontré que lorsque les 
particules sont faiblement absorbantes (partie imaginaire < 10-4) seule la partie 
réelle peut être chiffrée. Si les particules sont fortement absorbantes seule la 
partie imaginaire est retrouvée. Entre ces deux cas limites la méthode restitue 
parfaitement l’indice de réfraction complexe et la granulométrie de ces particules. 
 Cette méthode a été utilisée avec des mesures réelles collectées en 
laboratoire et a montré de bonnes performances. Des mesures collectées en nuage 
avec un néphélomètre aéroporté ont aussi été traitées pour trois cas (deux en 
nuage et un en contrail). Ce traitement a permis de mettre en évidence que les 
particules des contrails ne sont pas des particules d’eau sphériques. 
 
 
Mots clés : diffusion de la lumière ; polarisation ; aérosols ; problème inverse ; 
indice de réfraction complexe ; granulométrie 
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Résumé 
Version Anglaise – English Version  
Retrieval of the complex refractive index and the size distribution of an ensemble 
of spherical particles from light scattering data 
 
A laboratory polar nephelometer was developed in order to measure the 
light scattered by an ensemble of particles from nonpolarized light. The instrument 
measures the scattered light along two directions of polarization for the scattering 
angles ranging from 10° to 169°. For homogeneous spherical particles, the 
detectable minimal concentrations were estimated with respect to the diameter of 
particles. When the concentrations are five times higher than these threshold 
values, the uncertainty of measurement was quantified to be about 5%. 
It was developed a method of inversion of nephelometer data in order to 
simultaneously retrieve the complex refractive index and the size distribution of 
particles. The method is based on the lookup-table approach, and particles are 
assumed to be homogeneous spheres. This method was tested on a broad range of 
values of the refractive index and particle diameters. It is shown that only the real 
part can be quantified for low absorbing particles (imaginary part < 10-4). If the 
particles are strongly absorbing, only the imaginary part can be found. Otherwise, 
the method retrieves the complex index of refraction and the size distribution. 
The method was applied to real laboratory data, and its good performance 
was confirmed. The data collected in cloud with an airborne nephelometer were 
also processed. Three cases were considered (two in cloud and one in contrail). It 
was shown that the particles of the contrails were not spherical water droplets. 
 
Keywords: light scattering; polarization; aerosols; inverse problem; complex 
refractive index; size distribution 
La thèse a été effectuée au sein Laboratoire de Météorologie Physique : 
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12 
  Symboles 
Symbole Dénomination Unité S.I. 
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Introduction 
 
Les aérosols (particules en suspension dans l’air) affectent le climat suivant 
différents processus. Le premier effet est l’influence directe des aérosols sur la 
lumière via la diffusion et l’absorption. Le second effet est la modification des 
propriétés radiatives et de la durée de vie des nuages car les aérosols servent de 
noyaux de condensation pour la formation des gouttelettes en suspension. 
D’après les derniers rapports de l’IPCC (Intergovernmental Panel on Climate 
Change) 2001 et 2007, ces processus sont mal quantifiés et leurs incertitudes sont 
grandes. Ces incertitudes sur le forçage radiatif des aérosols sont du même ordre 
de grandeur que le forçage des gaz à effet de serre. 
Pour réduire ces incertitudes, il est nécessaire d’étudier les effets des 
aérosols sur toute la surface de la planète. Ceci est effectué grâce à des satellites 
qui embarquent différents instruments tels que des lidars, radiomètres 
(POLDER), … Ces instruments permettent d’avoir une couverture bidimensionnelle 
globale à l’échelle de la planète, mais il est nécessaire de les calibrer afin que 
leurs mesures soient exploitables. 
Pour valider ces instruments embarqués sur satellites, il est nécessaire de 
développer une instrumentation de laboratoire et aéroportée. Afin de mieux 
caractériser les propriétés optiques des aérosols, le Laboratoire de Météorologie 
Physique (LaMP) de Clermont-Ferrand a développé deux néphélomètres polaires : 
un aéroporté qui mesure la diffusion totale et un autre de laboratoire qui mesure la 
diffusion de la lumière suivant deux polarisations perpendiculaires entre elles. 
Ces deux néphélomètres fournissent directement un certain nombre de 
caractéristiques optiques des aérosols, mais leurs propriétés microphysiques sont 
obtenues via des algorithmes de restitution. Une inversion est déjà utilisée afin de 
restituer la distribution en taille pour des particules sphériques, mais pas l’indice 
de réfraction qui permet de remonter à la nature de la particule. 
Le but principal de cette thèse est d’estimer la capacité de la restitution de 
l’indice de réfraction complexe avec les données du néphélomètre polaire à double 
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polarisation, en même temps que la restitution de la distribution en taille d’une 
population de particules sphériques. 
Ce mémoire s’articulera autour de quatre parties : 
o La première partie sera consacrée à définir les aérosols et la 
problématique environnementale associée en particulier à son impact 
sur le bilan radiatif de la planète. Egalement dans cette partie, les 
paramètres caractérisant ces aérosols seront décrits. 
o Dans la deuxième partie, la diffusion de la lumière par une particule 
puis par une population d’aérosols sera explicitée. Un certain nombre 
de relations entre différents paramètres de la diffusion sera mis en 
valeur. Un rapide rappel de la nature de la lumière est également 
fourni. 
o La partie trois est dédiée à la description et aux caractéristiques du 
néphélomètre polaire à double polarisation (D2PN : Dual Polarization 
Polar Nephelometer) et sa particularité parmi les autres instruments 
de mesures pour les aérosols.  
o Dans la quatrième partie, la restitution de l’indice de réfraction ainsi 
que les paramètres microphysiques à partir des mesures du D2PN de la 
lumière diffusée sera développée. Il s’agira en particulier des tests de 
sensibilité des mesures du D2PN, sans oublier les tests et l’estimation 
de la précision d’une méthode d’inversion adaptée à cet appareil. 
o La cinquième et dernière partie sera constituée de tests à partir de 
données réelles issues de mesures du D2PN et du néphélomètre 
aéroporté. 
 
Comme cette année 2008 correspond à l’année anniversaire des 100 ans de 
la publication de la théorie de Gustav Mie, un court rappel historique et 
biographique est placé en annexe A afin de situer cette découverte parmi d’autres 
dates clés de la science. 
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1 Les aérosols 
 
1.1 Qui sont-ils ? 
Les aérosols désignent les particules solides ou liquides qui sont en 
suspension dans l’atmosphère. Elles sont en suspension dans l’air car leur vitesse 
de chute est très faible (de l’ordre du cm/h) et c’est pourquoi leurs trajectoires 
suivent sensiblement l’écoulement de l’air. Cette vitesse de chute se calcule avec 
l’équation suivante : 
 η
ρ
18
2gDVch =  (1.1) 
Avec  Vch : vitesse de chute (m/s) 
ρ : masse volumique de la particule (kg/m3) 
η : viscosité dynamique de l’air (Pa.s) 
D : diamètre de la particule (m) 
g : accélération de la gravité (m/s2) 
Des vitesses de chute pour différents diamètres de gouttes d’eau ont été 
regroupées dans le tableau ci-dessous. 
Diamètre de la particule (µm) Vitesse de chute (cm/s) 
1 µm 0,0017 
10 µm 0,17 
50 µm 4,19 
Tableau 1-1 : Vitesse de chute pour des gouttes d’eau de différents diamètres 
Dans la vie de tous les jours, elles sont appelées différemment suivant leur 
provenance, comme par exemple : poussières, brouillard, brume, ... On inclut 
également dans les aérosols, les hydrométéores qui sont constitués d’eau, liquide 
ou solide, présente sous forme de gouttelettes ou de cristaux. Ces hydrométéores 
sont les éléments constituant les nuages. 
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1.1.1 Taille 
La taille des aérosols s’étend de 10-3 µm à 100 µm, soit une étendue de 5 
décades (voir figure 1-1)(Hinds, 1998). La définition de la taille des particules 
dépend de leur forme. 
Les particules dont l’échelle est nanométrique correspondent à un 
regroupement de molécules appelées grappes moléculaires. La taille typique des 
molécules diatomiques est de l’ordre de 0,3 à 0,6 nm. A l’autre bout de l’échelle, 
les particules de diamètre important (supérieur à 50 µm) ne restent pas longtemps 
dans l’atmosphère, du fait de leur vitesse de chute non négligeable (voir tableau  
1-1). 
 Afin de limiter l’imprécision d’appellation des aérosols au sujet de leur 
taille, il est usuel de diviser la population d’aérosols en particules fines dont les 
diamètres vont de 10-3 µm à 2 µm et les grosses particules de 2 µm à 100 µm 
(Renoux, 1998).  
 
Figure 1-1 : La partie haute de cette figure montre les différentes particules associées à leur taille. La 
partie basse donne la longueur d’onde des rayonnements électromagnétiques. Sur la dernière partie, la 
largeur de la gamme des aérosols est fournie (d’après Hinds 1998). 
 
24 
 Chapitre 1 : Les aérosols 
Pour compléter la description de la figure 1-1, les tailles d’autres éléments 
(non aérosols car très rarement présents dans l’atmosphère) sont données ci-
dessous : 
- liaison O-H d’une molécule d’eau : 0,15 nm (1,5.10-4 µm) 
- enzyme, protéine : 1 nm (10-3 µm) 
- cellule animale : 10 µm 
- cellule végétale : 100 µm 
Dans le chapitre 3, nous verrons que ce travail de thèse ne concerne que les 
particules dont le diamètre est supérieur à 0,2 µm (cf. paragraphe 3.3.4). 
1.1.2 Forme 
Les aérosols présentent des formes variées. Ils ont souvent des formes 
sphériques dans le cas de gouttelettes liquides. Les solutions aqueuses d’acide 
sulfurique et d’autres sels constituent une grande partie de la masse des gouttes 
de petites tailles.  
Les aérosols sous formes de sels (NaCl, sels d’ammonium, …) peuvent 
présenter des déliquescences (Covert et al., 1972). C’est le passage rapide de 
l’état cristallin à l’état liquide sous forme de goutte.  
Sous forme cristalline, le chlorure de sodium a une forme cubique. Les 
cristaux de sulfate d’ammonium et de potassium sont généralement aussi de forme 
cubique mais les arêtes sont arrondies. 
Les cristaux de glace peuvent avoir des formes très différentes (étoiles, 
plaques, …) suivant leurs conditions de formations (température, humidité, 
sursaturation, …) (Nakaya et Terada, 1935). Ils cristallisent sous forme  hexagonale. 
Suite à des combustions et des recondensations de substances faiblement 
volatiles, des chaînes d’agrégats de solides plus ou moins sphériques peuvent se 
former. Ces agrégats résultent de la coagulation des sphères. 
La caractérisation de la taille des particules sphériques est simple : la 
mesure de leur diamètre est suffisante. Pour les particules non-sphériques, leur 
classement fait appel à des « diamètres équivalents » dépendant de leurs 
propriétés. Par exemple, dans un impacteur à cascade, les particules sont classées 
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suivant leur diamètre de Stokes. Ces diamètres correspondent à leurs propriétés 
aérodynamiques qui font intervenir leur coefficient de trainée et leur masse 
volumique. 
 ρ
µ
g
VD chStk
18=  (1.2) 
Avec  Vch : vitesse de chute (m/s) 
DStk : diamètre de Stokes de la particule (m) 
µ : viscosité dynamique (Pa.s) 
ρ : masse volumique (kg/m3) 
g : accélération de la gravité (m/s2) 
Les autres paramètres sont définis comme pour l’équation 1.1. 
Le problème de la détermination de la taille par la diffusion de la lumière 
est gênant aussi pour des particules de formes quelconques. Trier ou dimensionner 
des particules du point de vue optique (avec un compteur ou un spectromètre) 
conduit à un « diamètre optique équivalent » qui peut ne correspondre à aucune 
autre taille ou relation avec les autres diamètres. Pour une taille « optique », on 
peut obtenir plusieurs tailles physiques suivant la forme et/ou la nature (indice de 
réfraction) de la particule. 
Lorsqu’une taille ou diamètre de particule de forme non-sphérique est 
fourni, il est donc nécessaire de connaître la méthode de détermination afin de 
savoir de quel diamètre il s’agit.  
1.1.3 Origines 
On distingue les aérosols en deux grandes familles : les aérosols primaires et 
les aérosols secondaires. 
Les aérosols primaires sont des particules de taille variable (de 0,1 à 
quelques dizaines de micromètres de diamètre) émises directement sous forme 
solide. Leurs compositions chimiques sont celles de leurs sources. Les sources 
peuvent être terrigènes (poussières éoliennes), marines, volcaniques ou 
anthropiques. 
Les aérosols dits secondaires sont formés dans l’atmosphère à partir de 
composés déjà présents dans l’air comme les composés gazeux. Leurs formations 
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sont basées sur la condensation et la coalescence. Par exemple, la production 
photochimique d’aérosols suivie de la formation de gouttelettes autour d’un noyau 
est une explication du smog de Los Angeles (Hussar et al., 1976). 
Les différentes origines des aérosols solides sont fournies dans le tableau ci-
après. Ce tableau est extrait du livre de Delmas, 2005. Ces données sont issues des 
travaux d’Andreae, 1997 et de l’IPCC, 2001. 
Flux (Mt/an) Origine de la 
source 
Sources 
Estimation 
moyenne 
Estimation 
Min. et Max. 
PRIMAIRES   
Poussières minérales 2 000 1 000-3 000 
Sels de mer 3 000 1 000-10 000 
Cendres volcaniques 33 4–10 000 
Carbone organique  
(> 1 µm) (débris, cires 
vasculaires, …) 
56 26-90 
SECONDAIRES   
Sulfates biogéniques 90 80-150 
Sulfates volcaniques 21 9-50 
Carbone organique 
(oxydation COV1 
biogéniques) 
16 8-40 
Nitrates 4 2-8 
Naturelles (90%) 
TOTAL 5 220 2 130-23 340 
PRIMAIRES   
Carbone organique  
(0-2 µm)   
Feux de végétation 54 45-80 
Comb. fuel fossile 28 10-30 
Carbone élémentaire  
(0-2 µm)   
Feux de végétation 5,7 5-9 
Comb. Fuel fossile 6,6 6-8 
Poussières industrielles 100 40-130 
SECONDAIRES   
Sulfates 120 70-220 
Nitrates 14 10-20 
Carbone organique 
(oxydation des COV 
anthropiques) 
1 0,5-2 
ANTHROPIQUES 
(10%) 
TOTAL 330 250-660 
Tableau 1-2 : Flux d’émission de particules en Mt/an (1Mt = 106 tonnes). Extrait du Delmas, 2005, d’après 
Andreae, 1997 et IPCC, 2001 
                                                 
1 COV = Composés organiques volatils. 
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On peut remarquer l’importance des flux d’émission des sels de mer et du 
flux de poussières minérales. Ces grandes quantités s’expliquent par la présence 
des déserts et des océans, qui représentent la majorité de la surface de la planète 
et dont la surface retient faiblement ces particules. 
 
1.2 Leur rôle 
Les aérosols servent de vecteurs d’éléments chimiques entre les différentes 
parties de l’atmosphère. Ils influent de façon importante la composition chimique 
des précipitations. Ils participent également au bilan radiatif de la planète de deux 
façons : un effet direct et un effet indirect. 
L’effet direct correspond à l’interaction de ces aérosols avec les 
rayonnements solaire ou terrestre. Il est lié à leur capacité d’absorption du 
rayonnement infrarouge (effet de serre) et de réflexion (albédo) et d’absorption du 
rayonnement visible. 
L’effet indirect est le fait qu’ils servent de noyaux de condensation nuageux 
ou de noyaux glaçogènes qui initient la formation de gouttelettes ou de cristaux de 
glace. Il faut noter que leur effet indirect est important car une part significative 
des nuages ne précipite pas et que la composition chimique des aérosols est 
modifiée après passage par la phase liquide dans les nuages. 
Il existe aussi un effet semi-direct. Les aérosols absorbent le rayonnement 
solaire, de ce fait le profil de température de l’atmosphère est modifié. Cette 
modification du profil influe sur les conditions de formation des nuages. 
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Figure 1-2 : Diagramme montrant les différents mécanismes associés au nuage et leur relation avec les 
aérosols. Les petits points représentent les particules aérosols, les larges cercles les gouttes. Les traits 
droits représentent les flux solaires incident et réfléchi, les traits ondulés les radiations terrestres et les 
traits pointillés sont la pluie.  CDNC : cloud droplet number concentration, CCN : cloud condensation 
nuclei, LWC : liquid water content. (d’après Haywood et Boucher, 2000) 
Les nuages précipitants contenant seulement de grosses gouttes ne sont pas 
perturbés par un surplus d’aérosols. De ce fait, les propriétés radiatives de ces 
nuages ne sont pas modifiées et renvoient vers l’espace une faible quantité de 
lumière. 
Les nuages en cours de formation utiliseront les aérosols naturels et 
anthropogéniques disponibles comme noyaux de condensation. Ces nuages 
contiendront ainsi plus de gouttes mais de plus petites tailles.  
Ce phénomène a pour conséquence principale d’augmenter l’effet parasol 
des nuages (moins de rayonnement solaire à la surface de la Terre car les nuages 
ont réfléchi plus de lumière vers l’espace) : c’est l’effet Twomey (1974). Ce 
surplus d’aérosols a d’autres effets tels que l’augmentation de la hauteur des 
nuages (Pincus et Baker, 1994) et l’augmentation de la durée de vie des nuages 
(effet Albrecht, 1989). 
1.3 Bilan radiatif terrestre 
L’impact des aérosols est très important sur le bilan radiatif de la planète. 
Cependant l’incertitude de ces imports est également très importante (IPCC report 
IV, 2007), comme on peut le voir sur la figure ci-dessous, qui représente les 
différents termes de forçage radiatif et leurs marges d’erreur. 
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Figure 1-3 : Résumé des différents composants constituant le forçage radiatif du climat. Tous ces forçages 
radiatifs sont le résultat d’un ou plusieurs facteurs. Ces valeurs sont les forçages en 2005 par rapport au 
début de l’ère industrielle (environ 1750). Les activités humaines ont causé des changements significatifs : 
gaz à longue durée de vie, ozone, albédo, vapeur d’eau et contrails. La seule cause naturelle est le 
changement de l’irradiation solaire. Les forçages positifs réchauffent le climat et les négatifs le 
refroidissent. Les lignes noires correspondent aux incertitudes. (d’après IPCC report IV, 2007)  
 
On peut voir que l’incertitude des effets des aérosols (Direct effect et cloud 
albedo effect) vaut plus du double de sa valeur, ou correspond à la valeur du 
forçage du CO2, d’où l’intérêt d’étudier leur impact aussi bien chimique (effet 
indirect) que d’un point de vue optique.  
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Figure 1-4 : Détails des composantes des forçages radiatifs pour les émissions des principaux gaz et 
aérosols. Ces valeurs sont les différences entre l’année 2005 et 1750.  (S) et (T) représentent 
respectivement les changements pour les espèces stratosphériques et troposphériques. (d’après IPCC 
report IV, 2007) 
Le graphique ci-dessus (figure 1-4) représente le forçage radiatif de 
différents gaz et aérosols suivant leur provenance. On peut remarquer que suivant 
l’origine des aérosols, leur impact sur le climat est différent. Généralement les 
aérosols ont tendance à refroidir l’atmosphère alors que le « black carbon » 
réchauffe l’atmosphère. 
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Un modèle couramment utilisé pour déterminer le bilan radiatif terrestre est 
l’atmosphère plan parallèle. 
1.3.1 Atmosphère plan parallèle 
(Delmas, 2005 ; Liou, 2002 ; Lenoble, 1993) 
L’atmosphère est supposée homogène sur l’horizontale et la sphéricité est 
négligée. Au cours de ce paragraphe, un certain nombre de termes de transfert 
radiatif vont apparaître. Tous ces termes seront explicités de manière plus 
détaillée dans le chapitre 2. 
 On utilise l’Equation du Transfert Radiatif (ETR) : 
 dldslLsspdlTBdlslLsldL iii
diff
absext ⎭⎬
⎫
⎩⎨
⎧ Ω++−= ∫
ππ
βββ
4
),(),(
4
)(),(),(  (1.3) 
On introduit J le terme source : 
 
⎭⎬
⎫
⎩⎨
⎧ Ω+= ∫∫
ππ
ββ
4
),(),(
4
)(),( iii
diff
abs dslLsspTBslJ  (1.4) 
Avec  L(l,s) : luminance à la position l et la direction s 
 βext : coefficient d’extinction  
βabs : coefficient d’absorption 
βdiff : coefficient de diffusion 
p(s,si) : fonction de phase entre l’angle s et si
dl : élément de longueur 
dΩ : élément d’angle solide 
B(T) : loi de Planck pour l’émission 
Dans ce modèle, on utilise seulement la dimension verticale de 
l’atmosphère, représentée par la coordonnée z dirigée vers le haut. Le sol est à 
z = 0 et le sommet de l’atmosphère (TOA : Top Of Atmosphere) se situe à z = zTOA. 
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De plus, on effectue le changement de variable en introduisant la 
profondeur (ou épaisseur) optique δ : 
  (1.5) ∫−== z
z
ext
TOA
dzzz ')'()( σδδ
De ce fait dzzzd ext )()( σδ −=  et au sommet de l’atmosphère  0)( =TOAzδ . 
L’angle zénithal θ est mesuré par rapport à la verticale. On effectue le 
changement de variable )cos(θµ = . Pour 0<µ , le rayonnement est descendant et 
pour 0>µ , le rayonnement est montant. 
En réalisant l’intégration de l’ETR, on obtient pour le rayonnement 
descendant au niveau δ(z) : 
 µ
δ
µ
δδφµδµ
δφµφµδ
δ
−⎟⎟⎠
⎞
⎜⎜⎝
⎛
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⎞
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Et pour le rayonnement montant au niveau δ(z) : 
 µ
δ
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δδφµδµ
δδφµδφµδ
δ
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dJLL
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Le terme source J devient :  
 ∫ ∫
−
+−==
1
1
2
0
0
0 '')',',()',',,(4
)()1(),(),,(
π
φµφµδφµφµπ
ππβϕµδ ddLpTB
slJJ
ext
 (1.8) 
Avec π0 qui est l’albédo de diffusion simple (terme explicité au chapitre 2). 
Cette équation du transfert radiatif nécessite la connaissance du coefficient 
d’extinction βext, de l’albédo de diffusion simple π0, de la fonction de phase p, du 
profil de température T, … 
On peut donc remarquer que pour améliorer notre connaissance en transfert 
radiatif dans l’atmosphère, il est nécessaire de bien déterminer les coefficients 
d’albédo de diffusion simple, la fonction phase de diffusion et le coefficient 
d’extinction. Dans ce but, le développement d’instruments permettant les mesures 
de l’extinction et de la diffusion est important. Les néphélomètres polaires sont 
appropriés pour la mesure de la fonction de phase et du coefficient de diffusion. 
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1.3.2 Bilan d’énergie dans l’atmosphère 
Grâce à ce type de modèle et à des mesures, un bilan d’énergie dans 
l’atmosphère terrestre a été établi (figure 1-5). Cette figure, extraite de Delmas 
(2005) représente les flux d’énergie dans l’atmosphère pour une température de 
surface de 15°C. 
 
 
Figure 1-5 : Bilan d’énergie journalier dans l’atmosphère terrestre en W/m² pour une température de 
surface de 15°C. Les chiffres sont indicatifs, ils ne sont connus qu’à quelques W/m² près (extrait de 
Delmas, 2005). 
 
Cette figure fournit la contribution des différents éléments intervenants 
dans le bilan radiatif de la planète. Les chiffres sont donnés à titre indicatif. 
Compte tenu des incertitudes, ces valeurs sont connues qu’à quelques W/m² près. 
 
 
34 
 Chapitre 1 : Les aérosols 
1.4 Conclusion 
Les aérosols sont très variés aussi bien en termes de taille, de forme que de 
nature. Leur rôle dans l’atmosphère est très important aussi bien de façon directe 
que de façon indirecte (modification des propriétés des nuages : contenu en eau, 
taille des gouttes, durée de vie). Ces particules modifient le bilan radiatif de 
l’atmosphère et une grande incertitude sur la valeur de leur forçage radiatif 
perdure. Il est donc nécessaire de les étudier plus en détail.  
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2 Propriétés optiques et diffusion 
Les propriétés optiques des aérosols conditionnent la propagation de la 
lumière à travers des couches atmosphériques (voir le chapitre précédent : effet 
direct) et modifient le bilan radiatif de la Terre. Le début de ce chapitre rappelle 
les principales définitions et propriétés de la lumière qui servent pour l’étude de la 
diffusion par les particules. Dans la seconde partie, nous étudierons plus en détails 
la diffusion de la lumière par des particules. 
2.1 Les paramètres de la diffusion de la lumière 
Lorsque la lumière intercepte une particule, son intensité diminue. Cette 
diminution s’appelle l’extinction. Cette extinction correspond à deux 
phénomènes : la diffusion et l’absorption. 
 
Figure 2-1 : Schéma de l’extinction et de la diffusion de la lumière, interceptée par une population de 
particules (P<P0) 
La diffusion est définie comme le changement de direction des photons au 
cours de leur propagation, en gardant la même longueur d’onde (diffusion 
élastique). Ce phénomène est dû à la présence de dipôles à l’intérieur de la 
particule. Lorsqu’un obstacle (particule solide ou liquide, molécules, …) intercepte 
une onde électromagnétique (appelée également lumière), des charges électriques 
dans l’obstacle se mettent à osciller à cause du champ électrique de l’onde 
incidente. Ces charges électriques lorsqu’elles décélèrent, rayonnent une énergie 
électromagnétique dans toutes les directions. Ce rayonnement est appelé 
rayonnement diffusé.
L’absorption correspond à la transformation du rayonnement en d’autres 
formes d’énergie : chaleur, énergie de réaction chimique, ... L’absorption 
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correspond à la fin de la vie d’un photon. Cette absorption est associée aux 
transitions des niveaux d’énergie des électrons. 
Il existe un autre phénomène de diffusion avec changement de longueur 
d’onde : c’est la diffusion inélastique. Dans notre cas, elle ne sera pas prise en 
compte car elle est de très faible intensité. 
2.1.1 Définition des sections efficaces d’extinction, de diffusion 
et d’absorption 
2.1.1.1 Section efficace d’extinction σext 
L’extinction peut se définir comme la différence entre la puissance 
incidente et la puissance transmise dans un tube de flux : 
 Pext = P0 – Ptra (2.1) 
Avec Pext : puissance d’extinction (W) 
P0 : puissance incidente (W) 
 Ptra : puissance transmise (W) 
Mais on peut également la définir comme la somme des puissances absorbée 
et diffusée : 
 Pext = Pdiff + Pabs (2.2) 
Avec  Pdiff : puissance diffusée (W) 
 Pabs : puissance absorbée (W) 
L’utilisation des formes ci-dessus n’est pas très pratique, c’est pourquoi une 
nouvelle quantité, la section efficace d’extinction va être définie σext telle que : 
 Pext = σext.I0 (2.3) 
Avec I0 intensité incidente sur le milieu en W/m² et avec σext en m². 
Cette section efficace n’est pas à confondre avec la section géométrique de 
la particule, elle dépend de plusieurs paramètres : 
- la taille de la particule 
- la forme de la particule 
- l’état de surface 
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- la nature (indice de réfraction) 
- la longueur d’onde incidente 
- et d’autres paramètres 
2.1.1.2 Section efficace de diffusion σdiff 
La section efficace de diffusion σdiff est définie de la façon suivante : 
 Pdiff = σdiff.I0 avec σdiff en m² (2.4) 
La puissance Pdiff est diffusée dans tout l’espace, c’est-à-dire dans un angle 
solide de 4π stéradians autour de la particule. Par conséquent la section efficace 
de diffusion caractérise la lumière diffusée dans toutes les directions. 
2.1.1.3 Section efficace d’absorption σabs 
La section efficace d’absorption σabs est définie de la façon suivante : 
 Pabs = σabs.I0 avec σabs en m² (2.5) 
L’équation (2.2) devient : 
 σext = σabs + σdiff (2.6) 
2.1.2 Facteur d’efficacité 
Le facteur d’efficacité Qx est le rapport de la section efficace sur la surface 
de la particule  projetée perpendiculairement au faisceau. 
Pour une particule sphérique, 
 2
4
D
Q XX π
σ=  (2.7) 
Avec σ X: section efficace 
 D : diamètre de la particule. 
X correspond à extinction, absorption, diffusion. 
Qx est un nombre sans dimension. 
On définit de la même façon, les facteurs d’efficacité d’extinction Qext, 
d’absorption Qabs et de diffusion Qdiff. 
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Comme pour les sections efficaces, on retrouve l’équation : 
 Qext = Qabs + Qdiff (2.8) 
2.1.3 Coefficient linéique d’extinction, de diffusion, d’absorption 
Pour une population de particules, on définit le coefficient linéique β (m-1) 
de la façon suivante : 
 ∫∞=
0
)()( dr
dr
rdNrXX σβ  (2.9) 
Avec 
dr
rdN )(
N(r) la distribution en nombre volumique des particules (m-3.m-1) 
 r : le rayon de la particule 
 X : soit extinction, diffusion, absorption. 
2.1.4 Albédo de diffusion simple 
Les photons peuvent être diffusés ou absorbés par les particules. L’albédo de 
diffusion simple π0 est défini comme le rapport de la partie diffusée sur la partie 
éteinte de la lumière incidente. 
 
absdiff
diff
ext
diff
ext
diff
QQ
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Q
+=== σ
σπ 0  (2.10) 
2.1.5 Puissance et section efficace de diffusion dans un angle 
solide élémentaire 
Jusqu’à maintenant, nous n’avons pas pris en compte la direction de 
diffusion. Nous allons introduire cette notion. 
On considère le système de coordonnées sphériques centré sur la particule 
(figure 2-2). L’onde incidente se propage suivant l’axe Oz. 
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z
Onde d
incidente θ 
r
 
Figure 2-2 : Système de coordonnées sphériques 
 
Les angles θ et φ sont respectivement l’angle polaire et l’angle azimutal. 
La puissance diffusée dans l’angle solide élémentaire dΩ autour de la 
direction (θ,φ) est donnée par la relation suivante : 
 Ω= dIdP .).,(),( 0φθσφθ  (2.11) 
La section efficace différentielle σ(θ,φ) est exprimée en m²/sr et l’angle 
solide dΩ en sr. 
La section efficace différentielle σ(θ,φ) est reliée à la section efficace σdiff 
par la relation : 
  (2.12) ∫ Ω=
π
φθσσ
4
),( ddiff
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Pour les particules sphériques ou orientées aléatoirement, l’équation 
précédente devient indépendante de φ. 
  (2.13) ∫= π θθθσπσ
0
)sin()(2 ddiff
2.1.6 Fonction de phase de diffusion 
Le caractère directionnel de la diffusion peut être décrit par la fonction de 
phase de diffusion p. Cette fonction de phase donne la probabilité pour qu’un 
photon incident soit diffusé dans la direction (θ,φ). Elle est habituellement 
normalisée à 4π. 
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π π
4)sin(),(),(
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4
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En relation avec les sections efficaces simple et différentielle : 
 
diff
p σ
φθσπφθ ),(4),( =  (2.16) 
Lorsque la diffusion est due à des particules sphériques ou lorsque les 
particules sont orientées de façon aléatoire dans l’espace, elle ne dépend que de 
l’angle de diffusion θ. L’équation 2-14 devient 
  (2.17) 2)sin()(
0
=∫π θθθ dp
2.1.7 Facteur d’asymétrie 
Le facteur d’asymétrie g permet de déterminer la quantité de lumière 
diffusée vers l’avant et vers l’arrière. 
 ∫∫ Ω=Ω=
ππ
θφθσσθφθπ 44
)cos(),(1)cos(),(
4
1 ddpg
diff
 (2.18) 
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Pour les particules sphériques ou orientées aléatoirement, 
 ∫∫ == ππ θθθθσσ πθθθθ 00 )sin()cos()(
2)sin()cos()(
2
1 ddpg
diff
 (2.19) 
La valeur de g est comprise entre -1 et 1. Pour une valeur positive de g, la 
diffusion en direction de la lumière incidente sera prépondérante. Pour une valeur 
négative, elle sera principalement dirigée dans la direction opposée (rétro 
diffusion). Pour g nulle, la diffusion est isotrope ou symétrique. 
Le facteur d’asymétrie augmente avec la taille de la particule à condition 
que l’indice de réfraction de la particule soit plus grand que l’indice du milieu 
environnant. Ce facteur diminue quand la différence d’indices entre la particule et 
le milieu augmente (Zege et al., 1991). 
2.2 Nature  de la lumière 
Convention de notation : la notation des vecteurs est une 
minuscule gras (sauf les vecteurs E, H, P qui représentent les 
champs électriques, magnétiques et le vecteur de Poynting), 
celle des matrices en MAJUSCULES gras. Les produits scalaire 
et vectoriel seront symbolisés par • et ∧ respectivement. 
2.2.1 Aspect vibratoire de la lumière 
La lumière est une onde électromagnétique. Elle est représentée à l’aide 
d’un champ électrique E et d’un champ magnétique H, fonctions d’une coordonnée 
temporelle t et de coordonnées spatiales r. Dans le cas le plus simple, celui d’une 
onde plane se propageant dans le vide, les champs E et H sont perpendiculaires et 
oscillent en phase suivant les relations : 
 
)cos(
)cos(
00
00
ϕω
ϕω
−•−=
−•−=
rkHH
rkEE
t
t
 (2.20) 
Le vecteur d’onde k, orienté suivant la normale au plan d’onde, indique la 
direction de propagation de l’onde. Il est orthogonal à E et H. Son module k est 
égal à ω/c où c est la vitesse de la lumière dans le vide et ω la pulsation reliée à la 
longueur d’onde λ par λ
πω c2= . Les amplitudes des champs sont données par les 
42 
 Chapitre 2 : Propriétés optiques et diffusion 
vecteurs E0 et H0. Leur produit scalaire est nul car ils sont orthogonaux. Enfin 0ϕ  
est un facteur de phase constant. L’onde électromagnétique est une onde 
transversale, et le vecteur k est orthogonal à E0 et H0 (figure 2-3). 
 
Figure 2-3 : Une onde électromagnétique plane 
La puissance transportée par l’onde à travers une surface unité 
perpendiculaire à k est donnée par l’amplitude du vecteur de Poynting P (W/m2) 
défini par : 
 HEP ∧=  (2.21) 
Dans le cas d’une onde plane : 
 )²(cos)( 000 ϕω −•−∧= rkHEP t  (2.22) 
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Figure 2-4 : Etude pour le vecteur de Poynting 
En un point représenté par le vecteur-position r fixé (figure 2-4), le module 
du vecteur de Poynting varie très rapidement au cours du temps (exemple pour 
λ=0,8 µm, la période est de 2,67.10-15 s) et les détecteurs usuels (œil 0,1s, film 
photographique environ la milliseconde, photodiode, …) ne mesurent qu’une valeur 
moyenne temporelle <P> qui est l’intensité telle que : ),( tI r
 ∫+>==< Tt
t
dtt
T
tI ),(1),( rPPr  (2.23) 
Où T est très grand devant ω
π2
 
Cette grandeur I correspond à la puissance par unité de surface et s’exprime 
en W/m², elle s’appelle intensité d’éclairement, ou densité de flux d’éclairement. 
Pour une onde plane, on obtient : 
 ²
2
.².),( 000 EEr
cctI εε ==  (2.24) 
Avec ε0 : permittivité du vide (ε0 = 8,854187×10-12 F/m). 
2.2.2 Aspect quantique de la lumière 
La lumière possède deux descriptions : l’aspect vibratoire et l’aspect 
quantique (la particule élémentaire s’appelle photon). Pour une onde 
monochromatique, chaque photon transporte un quantum (une certaine quantité 
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indivisible) d’énergie hν (h constante de Planck et π
ων
2
= ). La densité du flux de 
photons Φ à travers une surface unité au point r est alors exprimé par νh
I=Φ . 
L’émission de l’onde lumineuse prend naissance lors de la transition 
descendante d’un électron entre deux niveaux d’un atome de la source. L’énergie 
perdue par l’électron est égale à hν, énergie emportée par le photon. La durée de 
transition entre deux niveaux d’énergie est très courte (de l’ordre de la 10-9 s). 
Les atomes émettent des photons aléatoirement dans le temps les uns par 
rapport aux autres. Pour chaque photon, la direction du champ électrique En 
associé à la nième vibration varie elle aussi de façon aléatoire. Pour l’onde 
électromagnétique de fréquence ν en un point r, nous obtenons une superposition 
de toutes les ondes élémentaires En oscillant à la même fréquence émise par 
chaque atome, soit : 
 ),(),( n
n
n ttt −= ∑ rErE  (2.25)  
Où apparaissent les retards aléatoires tn. En fait, tn est la somme de deux 
termes : nnnt δτ +=  
- le premier terme prend en compte les retards aléatoires d’émission des 
ondes au niveau de chaque atome 
- le second est le temps nécessaire à l’onde pour franchir la distance 
nrr − séparant le point de mesure de la position rn de l’atome émetteur. 
Les ondes En provenant de la même transition ont toutes la même structure. 
Cependant les directions de ces vecteurs sont aléatoires. Dans ces conditions, il 
n’existe pas de relation de phase entre ses 3 composantes Ex, Ey, Ez. Au point r, la 
normale à la surface d’onde porte le vecteur d’onde k et on a , comme 
pour une onde plane. En orientant l’axe Oz parallèlement à k, la composante E
0=• kE
z est 
nulle en r. L’intensité  s’exprime par : ),( tI r
 [ ]2200 2.².),( yx EEcctI +== εε Er  (2.26) 
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Comme la lumière n’a aucune direction privilégiée,  
 22 yx EE =  (2.27) 
On voit qu’il est alors possible de remplacer la description vectorielle par la 
description scalaire, où seule l’amplitude instantanée E mesurée sur un axe 
arbitraire est considérée, la direction du champ étant ignorée. L’intensité s’écrit 
alors : 
 ².),( 0 EctI ε=r  (2.28) 
2.2.3 Polarisation de la lumière 
Contrairement au son, qui se décrit entièrement par l’intensité de l’onde, la 
lumière nécessite deux éléments supplémentaires : la polarisation et la phase. La 
lumière diffusée peut être polarisée alors que la lumière incidente naturelle ne 
l’est pas. 
2.2.3.1 Représentation de la polarisation de la lumière 
Les ondes lumineuses sont dites polarisées lorsque les champs E et H gardent 
une direction ou un formalisme (circulaire, elliptique, …) déterminé au cours de la 
propagation. Le plan défini par E et le vecteur k est appelé plan de polarisation. 
Dans le cas d’une onde plane, le vecteur champ électrique E peut s’écrire 
sous la forme suivante : 
 E=a cos(k•z - ωt) + b sin(k•z - ωt) (2.29) 
a et b sont deux vecteurs constants et perpendiculaires entre eux (a•b=0), 
ainsi qu’à la direction de polarisation (a•k=b•k=0). 
 
A z donné, l’extrémité du vecteur E décrit une ellipse de vibration (figure  
2-5). La forme de cette ellipse représente l’état de polarisation de l’onde 
électromagnétique. 
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Figure 2-5 : Diagramme de l’ellipse de polarisation 
 
On définit les paramètres suivants : 
²² bac +=  représente l’amplitude de l’ellipse 
b
a=)tan(η  représente l’excentricité de l’ellipse 
γ représente l’angle entre e// et le grand axe de l’ellipse (positif dans le sens 
horaire). 
 
2.2.3.2 Les paramètres de Stokes 
Les paramètres de Stokes sont utilisés pour décrire l’état de polarisation de 
la lumière. Ils se déduisent des paramètres de l’ellipse. Ces paramètres ont 
l’avantage d’être facilement mesurables (Boren et al, 1993). 
 
 
a b 
O
γ
⊥e
//e
η 
c 
E 
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Ces paramètres ont été définis de la façon suivante par Stokes en 1852 : 
 I = c² 
 Q = c².cos(2η).cos(2γ) (2.30) 
 U = c².cos(2η).sin(2γ) 
 V = c². sin(2η) 
La grandeur I correspondant au carré de l’amplitude du champ électrique, 
est en fait l’intensité de l’onde au facteur 
02ωµ
k
près. 
µ0 : perméabilité du vide (4 π *10 -7 H/m) et   1200 =cεµ
Le tableau suivant donne les valeurs (normalisées par c²) des paramètres de 
Stokes pour des états de polarisations usuelles. 
 Polarisation linéaire Polarisation circulaire 
 
Non 
polarisée γ = 0° γ = 90° γ = 45° γ = -45° à gauche à droite 
I 1 1 1 1 1 1 1 
Q 0 1 -1 0 0 0 0 
U 0 0 0 1 -1 0 0 
V 0 0 0 0 0 -1 1 
Tableau 2-1 : Tableau des paramètres de Stokes pour des états de polarisations usuelles. 
 
2.2.3.3 La matrice des amplitudes 
Une particule éclairée par une onde plane incidente de champ électrique 
Einc émet une onde diffusée Ediff. Il est possible d’exprimer les composantes 
parallèle et perpendiculaire du champ électrique diffusé en fonction du champ 
incident Einc sous la forme : 
 E  = S•E (2.31)diff inc 
S représente la matrice des amplitudes ou matrice de Mueller (Mueller, 
1948). Pour une particule de forme quelconque,  
  (2.32) ⎟⎟⎠
⎞
⎜⎜⎝
⎛=
14
32
SS
SS
S
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Dans tout ce qui suivra, nous ferons l’hypothèse que le champ électrique 
diffusé est sphérique, donc il vérifie : 
 
jkr
e jkr
−=
.EEdiff  (2.33) 
où r est l’abscisse radiale, k le nombre d’onde ( λ
π2=k ), j imaginaire pur. 
Cette hypothèse est vraie pour les particules sphériques ou orientées 
aléatoirement. 
Avec cette hypothèse, l’équation 2-31 devient : 
 ⎟⎟⎠
⎞
⎜⎜⎝
⎛
⎟⎟⎠
⎞
⎜⎜⎝
⎛
−=⎟⎟⎠
⎞
⎜⎜⎝
⎛=
⊥⊥ inc
inc
jkr
diff
diff
E
E
S
S
jkr
e
E
E //
1
2//
0
0
diffE  (2.34) 
Avec  E//diff : composante parallèle du champ diffusé 
E⊥diff : composante perpendiculaire du champ diffusé 
E//inc : composante parallèle du champ incident 
E⊥inc : composante perpendiculaire du champ incident 
Si (i = 1 à 4) : les fonctions d’amplitudes sont complexes et dépendent 
de θ et φ. 
2.2.3.4 La matrice de diffusion 
A partir de l’équation 2-32, la matrice de diffusion Sij peut être écrite : 
 
⎟⎟
⎟⎟
⎟
⎠
⎞
⎜⎜
⎜⎜
⎜
⎝
⎛
⎟⎟
⎟⎟
⎟
⎠
⎞
⎜⎜
⎜⎜
⎜
⎝
⎛
=
⎟⎟
⎟⎟
⎟
⎠
⎞
⎜⎜
⎜⎜
⎜
⎝
⎛
inc
inc
inc
inc
diff
diff
diff
diff
V
U
Q
I
SSSS
SSSS
SSSS
SSSS
rk
V
U
Q
I
44434241
34333231
24232221
14131211
²²
1
 (2.35) 
 
Les paramètres Sij dépendent de la particule (forme, taille, nature). 
Dans le cas d’une particule sphérique ou orientée aléatoirement, les 
éléments S3 et S4 de la matrice des amplitudes sont nuls (équation 2.32).  
 
  49 
Chapitre 2 : Propriétés optiques et diffusion 
La matrice de diffusion devient : 
 
⎟⎟
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⎛
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⎟
⎠
⎞
⎜⎜
⎜⎜
⎜
⎝
⎛
inc
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inc
inc
diff
diff
diff
diff
V
U
Q
I
SS
SS
SS
SS
rk
V
U
Q
I
3334
3433
1112
1211
00
00
00
00
²²
1
 (2.36) 
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+=
 (2.37) 
Les paramètres de Stokes de l’onde diffusée sont une combinaison linéaire 
des paramètres de Stokes de l’onde incidente. Les éléments de la matrice de 
diffusion se déduisent des éléments de la matrice des amplitudes (Abhyankar et 
al., 1969). 
La matrice de diffusion S permet de calculer Idiff en fonction de Iinc et par 
conséquent les sections efficaces. 
2.2.3.5 Degré de polarisation linéaire 
On définit le degré de polarisation linéaire °P par : 
 
11
12
//
//
S
S
II
II
P −=+
−=°
⊥
⊥  (2.38) 
avec  I// : intensité de la lumière diffusée suivant la direction parallèle par 
rapport au plan de diffusion. I// est proportionnelle à S11 + S12. 
 I⊥ : intensité de la lumière diffusée suivant la direction 
perpendiculaire par rapport au plan de diffusion. I⊥ est proportionnelle à S11 - S12. 
Par la suite, lorsque les termes parallèle ou perpendiculaire seront utilisés 
seuls, la référence sera le plan de diffusion. 
2.2.4 Diffraction, réfraction et réflexion 
Les propriétés physiques de la lumière diffusée par les petites particules 
peuvent être décrites par les effets combinés et mutuellement interférant de la 
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diffraction, de la réfraction et de la réflexion. La réflexion est un phénomène bien 
connu mais elle contribue pour moins de 5% à la diffusion (Van de Hulst, 1957). Par 
conséquent, nous ne parlerons plus de cet effet. 
2.2.4.1 Rôle de la diffraction 
La diffraction est un effet de bord. Cela se passe quand le front d’onde 
passe près de la particule. Une fraction du rayonnement proche du bord de la 
particule se courbe vers la particule pour « éclairer son ombre ». On peut montrer 
que la lumière diffractée est proportionnelle à la surface projetée de la particule. 
Ce phénomène a lieu quelle que soit la forme de la particule. 
La section efficace d’extinction pour une grosse sphère est composée de la 
section efficace réfractée
4
2Dπ
 et de la section efficace diffracté qui vaut 
aussi
4
2Dπ
. Ceci explique le paradoxe de la diffraction : l’efficacité de d’extinction 
pour les grosses particules vaut 2 (Van de Hulst, 1957). 
2.2.4.2 Rôle de l’indice de réfraction (complexe) 
L’indice de réfraction joue un rôle important dans l’extinction : 
- déviation de la direction du front d’onde (effet lentille) 
- dissipation (absorption) 
L’indice de réfraction est responsable de la courbure du front d’onde 
arrivant sur une particule et ceci de la même manière que les effets observés dans 
les lentilles. Pour un petit indice de réfraction m, la courbure est faible, alors que 
pour un m grand la dispersion est grande. 
 
Figure 2-6 : Effet de l’indice de réfraction 
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Pour les milieux absorbants, comme les oxydes métalliques et le carbone, 
l’indice de réfraction m est complexe. L’onde réfractée est maintenant 
hétérogène, avec un décroissement de l’amplitude de la luminance énergétique 
quand elle pénètre dans la particule. 
L’indice de réfraction m peut s’exprimer par m = n + χi où n est la partie 
réelle et χ la partie imaginaire de l’indice de réfraction. 
2.3 Diffusion de la lumière par une goutte 
Pour étudier la diffusion par une goutte sphérique, trois possibilités existent 
suivant le rapport de la taille de la particule sur la longueur d’onde : la théorie de 
Rayleigh, la théorie de Mie et la théorie de l’optique géométrique. 
2.3.1 Paramètre de taille 
La taille d’une particule est définie par son paramètre de taille α qui est le 
rapport de son périmètre sur la longueur d’onde λ de la lumière incidente : 
 λ
π
λ
πα Drrk === 2.  (2.39) 
Avec  α paramètre de taille [sans dimension] 
λ longueur d’onde de la lumière incidente [dimension d’une 
longueur]. 
D diamètre de la particule [dimension d’une longueur] (si la particule 
est sphérique) 
k nombre d’onde 
λ et D doivent être dans la même unité. 
2.3.2 La théorie de Rayleigh 
La théorie de Rayleigh est appliquée pour α<<1. C’est typiquement le cas 
d’étude de la diffusion de lumière par les molécules ou par les particules de très 
petite taille.  
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La section efficace différentielle de diffusion (figure 2-7) s’écrit : 
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 (2.40) 
Avec  n : l’indice de réfraction de l’aérosol. 
 D : diamètre de la particule 
 λ : longueur d’onde 
 θ : angle de diffusion 
 
Figure 2-7 : Fonction de phase en coordonnées polaires pour de très petites particules (diffusion en 
Rayleigh) 
Pour les particules répondant à la théorie de Rayleigh, le coefficient 
d’asymétrie g est nul. 
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2.3.3 Théorie de l’optique géométrique 
Cette théorie s’applique pour les grosses particules (α>>1). Cette méthode 
utilise les lois de Descartes (réflexion, réfraction, …). Elle est utilisée dans les 
méthodes de ray-tracing ou lancers de photons. 
2.3.4 Théorie de Lorenz - Mie 
La théorie de Lorenz-Mie est utilisée pour les particules de tailles 
intermédiaires. Si la théorie de Mie est utilisée pour des particules de très petites 
tailles, la théorie de Rayleigh est retrouvée et avec des particules de grandes 
tailles, les résultats de l’optique géométrique se vérifient. 
En principe, l’interaction de la particule avec le rayonnement 
électromagnétique incident peut être déterminée en résolvant les équations de 
Maxwell avec les conditions aux limites correspondant à la forme de la particule. 
Cependant, il existe des solutions pour certaines  formes comme les sphères, les 
ellipsoïdes et les cylindres infinies (Van de Hulst, 1957 ; Barber and Hill, 1990). 
Gustav Mie (1908) a fourni la première solution des équations de Maxwell 
pour les diélectriques et des sphères. Il a pris comme point de départ l’équation 
d’onde : 
 02
2
=Ψ⎟⎠
⎞⎜⎝
⎛+∆Ψ λ
πm
 (2.41) 
Cette équation doit être satisfaite à la fois par les champs électriques et par 
les champs magnétiques. Cette équation est résolue pour l’intérieur et l’extérieur 
de la particule, de telle sorte que les solutions convergent aux limites de la 
particule. La méthode de séparation des variables permet d’arriver à une solution 
formelle qui peut être décrite avec l’utilisation des fonctions de Bessel. 
Les solutions de Mie, pour l’équation de l’onde sphérique pour une sphère 
homogène, sont : 
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Pour obtenir les sections efficaces dans le cadre de la lumière incidente non-
polarisée, il faut utiliser : 
 2
2
2
2
1
2
)()(
)(
k
SS θθθσ +=  (2.43) 
La partie S1 correspond à la polarisation perpendiculaire et S2 à la 
polarisation parallèle. 
πn et τn sont les fonctions angulaires dérivées des polynômes de Legendre. 
Elles se calculent par récurrence : 
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 (2.44) 
L’une des parties les plus complexes est le calcul des coefficients an et bn. 
Ces coefficients font intervenir le paramètre de taille α, l’indice de réfraction 
complexe m et les fonctions de Bessel (Van de Hulst, 1957). Différentes techniques 
existent pour améliorer leur temps de calcul et leur précision (Barber and Hill, 
1990, Shen and Cai, 2005). 
2.3.5 Particules non-sphériques 
Pour les particules de très petites tailles, la théorie de Rayleigh reste 
valable. Pour les grosses particules, l’optique géométrique (le lancer de rayons) est 
utilisable. Pour les particules de tailles intermédiaires et de formes assez simples 
(symétrie de révolution par exemple), il existe des théories pour différentes formes 
et pour différentes tailles de particules. Par exemple, la théorie T-matrix 
(Mishchenko et al., 1996) permet un calcul assez rapide pour les particules 
ellipsoïdes aplaties ou allongées. Pour des formes complexes ou quelconques, des 
théories commencent à être élaborées (Mishchenko et al., 2000) telles que les 
méthodes des éléments finis (Silvester et Ferrari, 1996) ou méthode du « Finite 
Difference Time Domain » ( Yang et Liou, 1998). Ces techniques sont très précises 
mais très coûteuses en temps de calcul, ce qui constitue leur principal handicap. 
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2.4 Diffusion par un spectre de gouttes sphériques 
Jusqu’à maintenant, nous avons vu comment utiliser différentes méthodes 
pour calculer la diffusion par une particule isolée. Dans ce chapitre, l’étude par 
une population de sphères va être étudiée. Une étude de la sensibilité de 
l’indicatrice de diffusion aux caractéristiques de cette population (taille, largeur 
du spectre et indice de réfraction complexe) est l’objet de ce paragraphe. Ces 
paramètres sont ceux que l’on souhaite retrouver avec notre instrument. 
2.4.1 Calcul de la courbe de diffusion avec un spectre 
La diffusion de la lumière est additive : l’énergie totale diffusée est la 
somme des énergies diffusées par chaque particule. C’est la diffusion simple. 
Ceci est valable pour une concentration en particules faible (inférieure à 
106 particules/cm3) (Delmas et al., 2005). Pour les valeurs plus élevées en 
concentration, il est nécessaire de prendre en compte l’extinction de la lumière 
incidente. C’est la diffusion multiple. 
Comme la plupart des cas étudiés lors de cette thèse sont en diffusion 
simple, la diffusion multiple ne sera pas abordée. 
La section efficace volumique correspond la section efficace différentielle 
d’une population de particules contenue. Les néphélomètres polaires mesurent une 
section efficace volumique. 
 dD
dD
mDdNmD∫∞ ⎟⎠⎞⎜⎝⎛= 0
),(),,()( θσθϕ  (2.45) 
Avec N la concentration volumique des particules en nombre/m3. ϕ(θ) est la 
section efficace volumique en m2/(m3.sr) ou m-1.sr-1. 
Couramment, la distribution n’est pas fournie en nombre, mais en volume. 
L’équation ci-dessus se transforme en : 
 dD
dD
mDd
D
mD∫∞=
0
3
),(6),,()( Vπθσθϕ  (2.46) 
Avec V la concentration volumique des particules en volume, soit des m3/m3. 
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Et sous une forme plus générale pour les distributions en diamètre ou en 
surface. 
 dD
dD
mDdX
D
mD
C
p
P
∫∞ ⎟⎠⎞⎜⎝⎛= 0
),(2),,(1)( θσθϕ  (2.47) 
Avec  X = N pour p = 0 (distribution en nombre) ; X = D pour p = 1 
(distribution en diamètre) ; X = S pour p = 2 (distribution en surface) ; X = V pour 
p = 3 (distribution en volume) 
Cp = 1 pour p = 0 (distribution en nombre) et p = 1 (distribution en 
diamètre) 
 Cp =  π pour p = 2 (distribution en surface) 
Cp = 4π/3 pour p = 3 (distribution en volume) 
Pour effectuer des simulations numériques, il n’est bien sûr pas possible de 
réaliser l’intégrale du diamètre de 0 à l’infini. Pour cela, il est nécessaire de 
déterminer correctement les bornes, en prenant garde ne pas oublier des 
particules même peu nombreuses mais qui peuvent avoir un fort impact sur la 
diffusion. En effet, les grosses particules ont un impact plus important que les 
petites. 
k2ϕ(θ) est la section efficace volumique qui est normalisée par le nombre 
d’onde, son unité est µm-3.sr-1. 
2.4.2 Définition des paramètres microphysiques 
Dans cette section, les paramètres microphysiques seront exposés très 
brièvement. Seules ceux qui sont utilisés dans cette thèse sont explicités. 
Concentration en nombre 
 dD
dD
(D)d
πD
dD
dD
DdNCN ∫∫ ∞∞ ⎟⎠⎞⎜⎝⎛== 0 30
6)( V
 (2.48) 
dD
DdN )(
est la distribution volumique en nombre (m-3.m-1) 
dD
(D)dV
 est la distribution volumique en volume (m3/(m3.m)) 
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Concentration en volume 
 dD
dD
(D)ddD
dD
DdNDCV ∫∫ ∞∞ ⎟⎠⎞⎜⎝⎛== 00
3 )(
6
Vπ
 (2.49) 
La concentration en volume correspond au volume total des particules. Pour 
le cas de gouttes d’eau, la concentration en volume peut aussi exprimer le contenu 
en eau liquide (LWC, Liquid Water Content, en g/m3). Pour obtenir le LWC, il suffit 
de multiplier la concentration en volume par la masse volumique de l’eau 
(1 000 kg/m3). 
Diamètre moyen 
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Diamètre volumique médian D03 
Le diamètre volumique médian correspond au diamètre tel que le volume 
des gouttes dont la taille est inférieure à D03 est égal au volume des gouttes dont 
la taille est supérieure à D03. 
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2.4.3 Diffusion par différentes distributions de tailles de gouttes 
Dans cette section, les différentes sections efficaces volumiques sont 
calculées pour des gouttes d’eau avec des spectres différents, afin de pouvoir les 
comparer et effectuer certaines constatations. La distribution des gouttes est log 
normal : 
 ⎥⎦
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⎡ −−= 2
2
2
)ln(ln
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2ln
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e
rr
e
C
rd
rd VV
π
V
 (2.53) 
avec rV le rayon volumique médian, e l’écart-type ou largeur (la largeur n’a 
pas d’unité car c’est l’écart-type du logarithme du rayon) et CV la concentration. 
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Figure 2-8 : section volumique totale normalisée k²ϕ(θ) en fonction de l’angle θ de diffusion et pour 
différents rayons du mode du spectre (indice de réfraction de 1,33+10-8i, longueur d’onde de 800 nm, 
CN=106 cm-3, écart-type=1) 
 
La figure 2-8 représente la section volumique efficace de diffusion  pour une 
population de gouttes. Dans ce graphique, le rayon du mode de la distribution varie 
de 0,5 µm à 50 µm. La concentration en nombre, qui vaut 106 particules/cm3, ne 
varie pas, tout comme l’écart-type (valeur de 1) de la distribution monomodale en 
nombre. L’indice de réfraction est 1,33 + 10-8 i.  
On peut remarquer que plus le rayon est grand, plus les particules diffusent 
et il y a davantage de fluctuations en particulier en rétrodiffusion. Pour les petites 
particules, il n’y a pas de maximum marqué ou arc-en-ciel. Un seul arc-en-ciel est 
visible pour les gouttes de 5 µm de rayon et 2 sont visibles pour les grosses gouttes.  
On peut également remarquer le changement de concavité entre 10 et 70° des 
sections volumiques avec le changement du diamètre modale des particules. 
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Figure 2-9 : section volumique totale normalisée k²ϕ(θ) en fonction de l’angle θ de diffusion et pour 
différents rayons du mode du spectre et différentes polarisations (indice de réfraction de 1,33+10-8i, 
longueur d’onde de 800 nm, CN=106 cm-3, écart-type=1) 
 
Les remarques précédentes pour la diffusion totale sont également valables 
pour les polarisations parallèle et perpendiculaire au plan d’observation. On peut 
également constater que les valeurs sont identiques pour les deux polarisations 
pour les petits angles (θ < 25°). Pour les angles plus grands, on observe plus de 
fluctuations pour la polarisation perpendiculaire. On peut remarquer que les arcs-
en-ciel sont polarisés perpendiculairement. 
Le graphique suivant (figure 2-10) présente la même chose que la figure 2-8, 
mais dans ce cas la largeur de la distribution varie. Le rayon du mode est 5 µm. 
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Figure 2-10 : section volumique totale normalisée k²ϕ(θ) en fonction de l’angle θ de diffusion et pour 
différentes largeurs du spectre (indice de réfraction de 1,33+10-8i, longueur d’onde de 800 nm, 
CN = 106 cm-3, rayon médian=5 µm). 
 
On peut remarquer que plus la largeur est faible et plus la courbe présente 
des oscillations en rétrodiffusion (vers 175°). Ceci est dû au fait qu’il y a moins de 
gouttes de tailles différentes qui compensent leurs fluctuations entre elles. La 
diffusion est moins forte pour une grande largeur. Les grosses gouttes, qui diffusent 
plus, compensent l’effet des petites gouttes mais le nombre de gouttes moyennes 
est plus faible car la concentration en particules reste la même 
(106 particules/cm3). 
2.4.4 Différents indices de réfraction 
Les figures 2-11, 2-12 et 2-13 représentent la section efficace volumique de 
diffusion normalisée d’une population de gouttes suivant l’angle de diffusion. La 
population est monomodale avec un diamètre volumique médian de 5 µm et un 
écart-type de 1. Pour la figure 2-11, la partie imaginaire de l’indice de réfraction 
varie de 10-8 (particules non-absorbantes) à 1 (particules très absorbantes), la 
partie réelle est constante et vaut 1,33. 
L’eau a un indice imaginaire de 1,25.10-7, les poussières minérales environ 
de 5.10-3, la suie de 0,43, les particules métalliques autour de 5. 
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Figure 2-11 : section volumique totale normalisée k²ϕ(θ) en fonction de l’angle θ de diffusion et pour 
différents indices imaginaires (indice de réfraction réel de 1,33, longueur d’onde de 800 nm, CN=106 cm-3, 
rayon médian = 5 µm, écart-type=1) 
 
On peut remarquer sur ce graphique, que plus la valeur de l’indice 
imaginaire est importante, plus la courbe s’aplatit dans la région de rétrodiffusion. 
Ceci est valable quels que soient l’indice réel et la polarisation de la lumière 
diffusée. Il y a également un changement de concavité pour les angles inférieurs à 
90°. Pour des indices imaginaires faibles (inférieur à 10-4), il y a très peu de 
différences entre les indicatrices de diffusion (courbes obtenues avec χ = 10-4 et 
χ = 10-8 sont quasiment confondues).  
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Figure 2-12 : section volumique totale normalisée k²ϕ(θ) en fonction de l’angle θ de diffusion et pour 
différents indices réels pour des gouttes faiblement absorbantes (indice de réfraction imaginaire de 10-8, 
longueur d’onde de 800 nm, CN=106 cm-3, rayon moyen = 5 µm, écart-type=1) 
 
Pour la figure 2-12, l’indice imaginaire reste constant à 10-8 (particules 
faiblement absorbantes), mais l’indice réel varie de 1,1 à 1,9. 
L’eau a un indice réel de 1,33, la glace de 1,31, les poussières minérales de 
1,52, la suie de 1,75. 
On peut remarquer que les particules diffusent de manière différente 
suivant leur indice de réfraction réel, en particulier dans la zone de rétrodiffusion. 
Pour la diffusion avant, il y a assez peu de fluctuations, mais des changements de 
concavité sont observés. 
La figure 2-13 représente la même chose que la figure 2-12 mais l’indice 
imaginaire vaut 1 (particules fortement absorbantes) au lieu de 10-8. 
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Figure 2-13 : section volumique totale normalisée k²ϕ(θ) en fonction de l’angle θ de diffusion et pour 
différents indices réels dans le cas de particules fortement absorbantes  (indice de réfraction imaginaire 
de 1, longueur d’onde de 800 nm, CN=106 cm-3, rayon moyen = 5 µm, écart-type=1). 
 
Dans le cas d’un indice imaginaire fort (χ = 1), il n’y a plus de différences 
notables entre les différents indices réels. Ceci est dû au fait que les particules 
absorbent la lumière et n’en diffusent que très peu. 
 
Ce sont ces différences notées sur ce type de courbes en fonction des 
caractéristiques du spectre et des indices de réfraction qui vont être exploitées à 
l’aide de la mesure directe de cette courbe. 
Le chapitre suivant va décrire l’appareil permettant de mesurer l’intensité 
de la lumière diffusée en fonction de l’angle. Puis l’exploitation de ces données 
sera présentée dans le chapitre 4. 
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3 Les néphélomètres 
 
Les néphélomètres sont des appareils qui mesurent la lumière diffusée par 
une population de particules. A partir de ces mesures, des paramètres concernant 
les particules peuvent être retrouvés grâce à des méthodes d’inversion. Ces 
méthodes seront détaillées dans le chapitre 4. 
Les différents paramètres que l’on souhaite connaître sur les aérosols sont 
leur spectre ou granulométrie (nombre en fonction de leur taille, concentration) 
ainsi que leur nature et leur forme. 
Nous allons dans ce chapitre, décrire plusieurs appareils qui existent pour 
mesurer ces particules suivant différentes méthodes. Ensuite différents 
néphélomètres seront présentés. La description du néphélomètre polaire à double 
polarisation, ainsi que ses capacités seront détaillés dans la dernière partie. 
 
3.1 Les différents appareils de mesures des aérosols 
Les grandes familles d’instruments qui permettent la mesure des propriétés 
des aérosols seront décrites. Les néphélomètres développés par le LaMP feront 
partie de cette description. 
La figure 3-1 (McMurry, 2000) présente différents instruments selon leur 
capacité de résolution en taille et en temps. L’instrument idéal est celui qui 
fournirait une distribution en taille continue ainsi que la composition à n’importe 
quel moment, c’est la première ligne du tableau.  Pour les instruments réels, les 
limitations dépendent des principes de mesure et de la technologie employée. 
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Figure 3-1 : Quantité et résolution de différents appareils de mesures d’aérosols (d’après McMurry, 2000) 
 
3.1.1 Mesures en masse 
Il existe plusieurs techniques pour mesurer la masse des aérosols présents 
dans un lieu : 
- collection sur filtre 
- méthode de la jauge β 
- microbalance oscillante (Tapered Element Oscillating Microbalance, 
TEOM) 
- et bien d’autres encore 
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3.1.1.1 Collection sur filtre 
La collection sur filtre a été développée pour la mesure de la concentration 
massique et de la composition chimique. Elle consiste à recueillir sur un filtre une 
quantité d’aérosols représentative du milieu par aspiration d’un volume. Ce 
système est en général constitué d’une tête d’échantillonnage, d’un porte-filtre 
avec filtre, d’un système de mesure et régulation du débit et d’une pompe. Cette 
méthode est très simple. L’inconvénient de cette méthode est l’analyse a 
posteriori de l’échantillon. Cette méthode n’est pas adaptée pour une mesure en 
temps réel. 
Les deux méthodes suivantes ont l’avantage de fournir des mesures en temps 
réel. 
3.1.1.2 Méthode de la jauge β 
La méthode de la jauge β repose sur le principe que l’absorption des rayons 
β est quasi-proportionnelle à la masse des particules déposées sur un support. La 
réduction de l’intensité du faisceau de rayons β permet donc de déduire la masse. 
Les rayons β sont des électrons émis lors de la désintégration radioactive de 
certains éléments. 
3.1.1.3 Microbalance oscillante (TEOM) 
Le TEOM (Tapered Element Oscillating Microbalance) est une balance qui 
utilise un élément conique oscillant à sa fréquence naturelle et d’un 
microprocesseur. Les particules transitant dans la balance se déposent sur un filtre 
en haut du cône. Comme la masse du système augmente, la fréquence naturelle de 
vibration diminue. Grâce à un microprocesseur, la variation de masse est déduite 
de la variation de la fréquence. 
 
L’inconvénient de ces méthodes de mesure cumulative de la masse, c’est la 
méconnaissance du spectre de l’aérosol. Ceci est gênant compte tenu de la grande 
étendue en taille des aérosols. (cf. paragraphe 1.1.1) 
  67 
Chapitre 3 : Les néphélomètres 
3.1.2 Méthodes aérodynamiques 
Les méthodes fondées sur les propriétés aérodynamiques sont utilisées pour 
collecter les particules en fonction de leur taille pour les analyser ensuite. Ces 
méthodes permettent d’obtenir un spectre plus ou moins résolu. 
Les principaux dispositifs utilisant les propriétés de l’inertie sont les 
impacteurs. Plus l’inertie des particules est grande, plus les trajectoires de ces 
particules s’écartent des lignes de courant de l’écoulement. Les particules 
possédant une inertie supérieure à une limite se déposent sur un plateau, car les 
aérosols ne suivent plus les lignes de courant. En réalité, quelle que soit la forme 
des particules, la classification s’effectue suivant le « diamètre » de Stokes plutôt 
qu’en fonction de la taille physique. Le « diamètre » de Stokes se définit comme le 
diamètre qu’aurait une sphère ayant la trajectoire que la même particule 
considérée (cf. paragraphe 1.1.2). 
3.1.3 Méthodes électriques 
Les méthodes électriques reposent sur le fait qu’une particule peut être 
chargée électriquement de façon naturelle ou artificielle. 
Cette propriété peut être utilisée de deux façons différentes ; soit en 
l’utilisant pour « marquer la présence d’une particule », soit en regardant le 
déplacement de la particule chargée dans un champ électrique. 
Des appareils conjuguent l’effet aérodynamique et le marquage électrique, 
comme par exemple l’ELPI (Electrical Low Pressure Impactor). Les aérosols sont 
chargés à l’entrée de l’appareil et un électromètre enregistre les charges à 
différents étages d’impactions. Ce système permet de retrouver via une inversion 
le spectre dimensionnel des aérosols de taille comprise entre 15 nm et 10 µm. 
Les analyseurs différentiels de mobilité électrique (ADME) utilisent le fait 
que le mouvement des particules est déterminé par la vitesse du fluide porteur et 
par l’inflexion de la trajectoire due au champ électrique. Les particules qui ont la 
mobilité adéquate passent à travers un orifice de sortie. Ces particules peuvent 
être comptées ensuite par un compteur de particules. Ce système permet d’obtenir 
la quantité d’aérosols dans un domaine de taille très faible (0,01 à 1 µm). 
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3.1.4 Méthodes optiques autres que les néphélomètres 
Les méthodes optiques reposent sur la diffusion et/ou l’absorption de la 
lumière. Seuls les appareils les plus utilisés seront décrits dans ce paragraphe. 
3.1.4.1 Le compteur optique 
Le compteur de particules est fondé sur la mesure de l’intensité diffusée à 
un angle précis par une particule. Un laser est focalisé sur un volume 
d’échantillonnage traversé par les particules. Ce volume doit être le plus faible 
possible afin de n’avoir qu’une seule particule à la fois. La quantité de lumière 
diffusée est mesurée par un capteur pour un certain angle. Des algorithmes sont 
utilisés pour retrouver la taille de la particule. L’inconvénient de cet appareil est 
qu’il est calibré pour des sphères d’indice de réfraction donné et que la 
concentration est sous évaluée dans le cas où plusieurs particules sont présentes 
dans le faisceau laser, en même temps que la taille est surestimée. 
Les systèmes FSSP et PCASP utilisent ce principe, sauf que la mesure intègre 
la lumière diffusée entre deux valeurs d’angle. 
3.1.4.2 Le lidar 
Le lidar (LIght Detector And Ranging) est un appareil qui mesure la diffusion 
arrière (180°) de la lumière par les aérosols présents dans l’atmosphère. Cette 
lumière rétrodiffusée provient d’un faisceau laser incident de longueur d’onde 
généralement proche du visible. Ce système permet d’obtenir, via une inversion, la 
concentration ainsi que son évolution dans le temps et l’espace (souvent la 
dimension verticale). On peut également obtenir la distribution en taille et la 
natures de particules atmosphériques, voir une information de non-sphéricité pour 
les lidars mesurant la polarisation. 
3.1.4.3 Mesure par l’extinction 
Le principe consiste à mesurer la quantité de lumière que les particules ont 
absorbée et diffusée. Pour cela, on éclaire un volume contenant des particules 
avec une source (souvent laser) étalonnée. On mesure dans l’axe de la source, la 
quantité de lumière. Le rapport des intensités entre la mesure et la source fournit 
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l’extinction par la population de particules présentes sur le chemin optique du 
laser. 
Schnaiter et al. (2005) a développé un tel instrument qui mesure l’extinction 
de particules pour des longueurs d’onde allant de 0,2 µm à 1,015 µm. 
3.1.4.4 Mesure par photométrie solaire 
Le principe repose sur la mesure de l’intensité lumineuse ou  la radiance du 
ciel grâce à des photomètres. La mesure de la radiance est effectuée pour 
différents angles par rapport à la position du Soleil. Grâce à des inversions, 
différents paramètres peuvent être restitués tel que l’épaisseur optique, la taille 
des particules,  l’indice de réfraction, … 
Le réseau AERONET (AErosol RObotic NETwork), qui est un réseau mondial 
de mesure des aérosols, repose sur ce principe. 
 
3.2 Les différents types de néphélomètres 
Les néphélomètres reposent sur la mesure de la lumière diffusée par une 
population de particules contenues dans un volume dit d’échantillonnage. La 
lumière qui éclaire les particules, provient d’une source connue et incluse dans 
l’appareil. En général, cette source est un laser. 
3.2.1 Néphélomètre intégré 
Les néphélomètres intégrés mesurent toute la lumière diffusée entre deux 
angles. Pour des raisons de sensibilité, l’écart entre ces deux angles est plus ou 
moins grand. Pour ce genre de néphélomètre (Bodhaine, 1991), le TSI 3568 sera 
pris comme exemple. Ce néphélomètre, grâce à ces trois filtres, permet d’estimer 
la dépendance spectrale de certains paramètres optiques tels que l’absorption, la 
diffusion, l’albédo de diffusion, le paramètre d’asymétrie, ... D’autres paramètres 
peuvent être retrouvés en faisant des hypothèses. 
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Figure 3-2 : schéma de principe du néphélomètre intégré TSI 3568 
Une lampe halogène éclaire le volume d’échantillonnage (figure 3-2). Les 
particules dans ce volume diffusent la lumière incidente. Trois 
photomultiplicateurs pourvus chacun de filtres mesurent cette lumière diffusée 
suivant 3 longueurs d’onde (450 nm, 550 nm, 700 nm). Cet appareil intègre la 
lumière diffusée entre les angles de 7° à 170°. Un système permet de bloquer la 
lumière diffusée de 7° à 90° afin de déterminer la proportion de diffusion avant et 
arrière et par conséquent le coefficient d’asymétrie. 
3.2.2 Néphélomètre polaire 
Les néphélomètres sont dits polaires parce qu’ils mesurent la lumière 
diffusée suivant différentes directions dans un plan de diffusion. A partir de ce 
genre de mesure, tous les paramètres optiques intégraux peuvent être estimés. Ces 
néphélomètres peuvent avoir plusieurs capteurs : un pour chaque angle de mesure 
ou un seul capteur mobile. 
Gayet el al. (1998) et Barkey et al. (2002) ont développé chacun un 
néphélomètre qui mesure la diffusion totale de lumière. Ces deux appareils sont 
conçus pour être montés sur des aéronefs. 
Le néphélomètre aéroporté de Gayet conçu et réalisé par le LaMP est  
rapidement décrit. 
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Figure 3-3 : Principe de mesure du néphélomètre aéroporté. 
La figure 3-3 rappelle le schéma de principe de cette sonde. Un faisceau 
laser issu d’une diode laser de forte puissance (≈ 1 W pour 800 nm) est 
préalablement collimaté sur un diamètre de l’ordre de 5 mm. Le flux de particules 
nuageuses traverse perpendiculairement le faisceau laser sur une largeur utile de 
10 mm, ce qui détermine un volume sensible de mesure d’environ 0,2 cm3. 
L’énergie diffusée est mesurée via un miroir parabolique d’une part, sur un 
ensemble de 31 modules de détection disposés en arc de cercle, et d’autre part 
par l’intermédiaire de 4 fibres optiques dans la partie proche de la direction 
incidente, lesquelles sont connectées à des photodiodes. Les angles de mesures 
vont de 3,5° à 169°. La surface active de la photodiode est de 0,25 mm2. 
L’électronique de conditionnement procède à l’intégration linéaire du signal issu 
des photodiodes sur une période déterminée et programmable (entre 1 ms et 10 s). 
A la fin de la période d’intégration, le système procède à l’acquisition simultanée 
des mesures, laquelle dure 5 µs, puis à la remise à zéro des intégrateurs, opération 
réalisée en 60 µs. Ainsi la période durant laquelle la sonde est ‘aveugle’ ne dure 
que 65 µs, ce qui représente seulement 6,5% du temps lorsque la période 
d’acquisition sélectionnée est la plus rapide soit 1 ms.  
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3.2.3 Néphélomètre polaire mesurant la polarisation de la 
lumière diffusée 
Dans la même lignée que les néphélomètres polaires, certains mesurent 
également la polarisation de la lumière diffusée. Barkey et al (2007) a développé 
un autre instrument qui mesure la polarisation de la lumière. L’inconvénient des 
systèmes précédents est que le capteur est différent suivant les angles. De ce fait, 
la différence de sensibilité et/ou d’offset entre deux capteurs peut modifier la 
forme de la fonction de phase. Pour éviter ce problème, il est nécessaire qu’un 
capteur unique tourne autour du volume d’échantillonnage. Par conséquence la 
mesure relative entre deux angles est quasiment parfaite. 
Hovenier et al (2000, 2003) ont construit un instrument de ce type. Cet 
appareil mesure 6 éléments de la matrice de Stokes pour des angles de 5° à 175° 
pour les aérosols et de 20° à 160° pour des hydrosols, espacés de 5° pour deux 
longueurs d’onde (632,8 nm et 441,6 nm).  
Notre néphélomètre polaire à double polarisation mesure deux éléments de 
la matrice de Stokes (S11 et S12 de l’équation 2.36) pour 152 angles espacés de 1° 
pour une longueur d’onde de 800 nm. 
La connaissance de la matrice de Stokes est très importante pour quantifier 
les effets des particules non sphériques sur la propagation de la lumière. Ceci est 
important pour améliorer notre connaissance au sujet des aérosols et pour le 
développement des théories de diffusion pour des particules non-sphériques. 
3.3 Le néphélomètre polaire à double polarisation de 
laboratoire 
Le néphélomètre polaire à double polarisation (D2PN : Dual Polarization 
Polar Nephelometer) est un appareil de laboratoire. Cet instrument a été 
développé par le Laboratoire de Météorologie Physique (LaMP). La description 
détaillée de ce néphélomètre a été écrite par André (2000) puis par Daugeron 
(2001, 2006). 
3.3.1 Principe de l’appareil 
Des particules sont éclairées par un faisceau laser. L’intersection du faisceau 
de particules avec le faisceau laser crée un volume d’échantillonnage (figure 3-4). 
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Les particules éclairées diffusent une partie de cette lumière et deux capteurs 
mesurent cette diffusion suivant deux polarisations : une polarisation parallèle et 
une autre perpendiculaire à la table qui est le plan d’observation ou plan de 
diffusion. La puissance de la lumière diffusée est mesurée en fonction de l’angle de 
diffusion θ. 
 
Figure 3-4 : Schéma de principe du néphélomètre de laboratoire D2PN.  
Le néphélomètre polaire à double polarisation de laboratoire est un appareil 
qui permet donc de caractériser les propriétés optiques d’une population 
d’aérosols par la mesure directe (sans miroir) de l’indicatrice de diffusion suivant 
deux directions de polarisation perpendiculaires.  
3.3.1.1 Caractéristiques physiques 
Le faisceau laser est généré par une diode laser. Celle-ci fournit une 
puissance optique de quelques milliWatt à environ 1,1 W. La lumière fournie est 
non polarisée et a une longueur d’onde de 0,8 µm. Un focaliseur permet d’obtenir 
un faisceau de 10 mm de diamètre. Un piège à lumière est placé à l’autre bout du 
faisceau. 
Le faisceau de particules qui intercepte le laser fait également 10 mm de 
diamètre. Le volume d’échantillonnage qui est l’intersection des deux cylindres a 
un volume de 0,67 cm3. 
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Le D2PN est équipé de deux capteurs qui ont un écart angulaire de 9°. Ces 
deux capteurs sont posés sur un bras qui est mu par un moteur pas-à-pas (figure 
3-5). Ce moteur permet de déplacer le premier capteur de 10° à 160° et le 
deuxième de 19° à 169° avec une résolution angulaire de 1°. Le temps nécessaire 
pour parcourir la totalité des angles est de 7,6 s, ce qui correspond à une mesure 
toutes les 0,05 s.  La durée entre le passage des deux capteurs pour un même angle 
est de 0,45 s. Les mesures sont quasi-simultanées suivant les deux directions de 
polarisation, ce qui permet d’obtenir le degré de polarisation linéaire. 
 
Figure 3-5 : Vue éclatée du néphélomètre. Le bras tournant a été représenté dans deux positions. 
 
Les capteurs sont des photodiodes à avalanche contrôlées en température. 
Elles sont placées à 15 cm du centre du volume d’échantillonnage. Les puissances 
mesurées par ces capteurs peuvent aller de 10 pW à 2 µW. La sensibilité du capteur 
est 106 V/W. Un filtre polariseur est placé devant chaque capteur (figure 3-6). En 
général, la polarisation parallèle est mesurée par le capteur 1 et la perpendiculaire 
par le capteur 2. Un canon est placé devant l’ensemble pour réduire l’angle de vue 
à ce qui est nécessaire, afin d’éviter la lumière parasite. L’élément sensible des 
capteurs a un diamètre de 0,5 mm, ce qui correspond à un angle solide de 11 µsr. 
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Afin d’augmenter la sensibilité de l’appareil, une lentille peut être placée avant le 
polariseur (figure 3-6). Dans ce cas, l’angle solide du capteur + lentille est 287 µsr. 
 
 
Figure 3-6 : Schéma de principe du canon et de ses différents éléments. La première figure représente le 
cas où le capteur seul est utilisé, alors que la deuxième représente le cas où une lentille est insérée entre le 
volume de mesure et le capteur. 
 
Le signal à la sortie du capteur est amplifié grâce à un amplificateur dont le 
gain peut avoir comme valeurs 1, 10, 100 et 1000. Ce signal amplifié est envoyé à 
une carte d’acquisition intégrée dans un ordinateur transportable. 
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3.3.1.2 Mode de fonctionnement 
Le fonctionnement du D2PN sera explicité succinctement. 
 
Diffusion 
par les 
particules 
Capteurs optoélectroniques 
avec amplificateur 
programmable 
Module d'acquisition 
Contrôle de la puissance laser 
Dispositif de rotation des 
capteurs 
Source laser avec 
collimateur 
Figure 3-7 – Schéma de principe du fonctionnement du D2PN 
Le module d’acquisition (carte d’acquisition + PC) est la partie qui 
synchronise le néphélomètre (figure 3-7). Au démarrage, elle envoie l’ordre 
d’initialisation au dispositif de rotation (moteur), règle le gain des capteurs à 1, 
donne l’ordre au laser pour qu’il émette sa puissance nominale. 
Lors du fonctionnement, le module d’acquisition reçoit les impulsions de 
synchronisme du contrôle moteur (à chaque degré) et déclenche l’acquisition des 
tensions à la sortie des capteurs. Si la tension est trop faible, il augmente les gains 
des capteurs et inversement, si la tension est trop élevée. Si la tension est toujours 
trop élevée et que les gains sont à 1, le module d’acquisition fait baisser la 
puissance de laser de moitié. 
Pour l’arrêt (ordre donné par l’opérateur), le module d’acquisition envoie au 
moteur la commande de finir son aller-retour avant de s’arrêter. Une fois l’aller-
retour fini, le module d’acquisition éteint le laser. 
3.3.2 Incertitudes de mesure 
Comme tout appareil de mesure, le néphélomètre possède des erreurs de 
mesures. Un point de mesure (angle, intensité) de l’indicatrice de diffusion 
possède deux types d’incertitudes :  
- sur la position angulaire du bras. 
- sur l’intensité diffusée à cet angle. 
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3.3.2.1 Incertitude angulaire 
L’incertitude angulaire, qui est l’incertitude de l’angle de diffusion θ (voir 
figure 3-8), peut être décomposée suivant une incertitude aléatoire et 
systématique. L’incertitude aléatoire correspond à l’incertitude de l’écart entre 
les différents angles de mesure. Cette incertitude est celle du moteur entrainant le 
bras. Le fabricant du moteur assure une incertitude de 0,001°. 
Capteur 
θ 
Laser 
Volume d’échantillonnage 
 
Figure 3-8 : Définition de l'angle de diffusion θ 
L’incertitude systématique est celle de la valeur du premier angle de 
mesure. Cette incertitude est liée au montage et au réglage du bras. Le montage 
et la calibration ont été effectués par nos soins. Nous pouvons assurer un 
positionnement absolu à 0,1° près, voir mieux pour l’angle entre les deux capteurs, 
grâce à la précision du moteur. 
 
3.3.2.2 Incertitude sur l’intensité diffusée 
L’incertitude de mesure de l’intensité se décompose en trois : 
- incertitude du facteur de conversion tension – section efficace volumique 
- incertitudes dues au bruit électronique 
- incertitudes dues aux fluctuations de la concentration des particules dans 
le volume d’échantillonnage 
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3.3.2.2.1 Incertitude du facteur de conversion tension – section efficace 
Le facteur de la conversion fournie en annexe B, est défini ainsi : 
 )(.)(
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3)( 2
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θθθϕ TFT
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L
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Avec  T = tension du capteur 
 Lbras = 0,15 m (longueur du bras), ∆Lbras = 0,002 m 
 dcapt = 0,000 5 m (diamètre du capteur), ∆dcapt = 10-5 m  
G = 106 V/W (sensibilité ou réponse en tension du capteur), 
∆G/G = 10-3 V/W 
 DL = 0,01 m (diamètre du faisceau laser), ∆DL = 5.10-4 m 
 λ = 0,8 µm (longueur d’onde du laser), ∆λ = 0,003 µm 
 PL = 1 W (puissance du laser), ∆PL = 0,01 W 
L’incertitude relative de l’intensité est : 
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Tout calcul fait : 
F = 13,50(83) m2/m3.sr.V 
L’incertitude sur la tension du capteur est expliquée ci-après. 
3.3.2.2.2 Incertitudes dues au bruit électronique 
L’électronique de la chaine d’acquisition (capteur, amplificateur, 
alimentation, …) génère un bruit. Nous n’entrerons pas dans les détails, ceux-ci 
sont expliqués dans Daugeron, 2001 et 2006. Nous nous contenterons du bruit à la 
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sortie après l’amplificateur et avant la carte d’acquisition. Le bruit correspond au 
signal lorsque le capteur est plongé dans l’obscurité la plus totale possible. 
 
Figure 3-9 - Tension de sortie avec composante continue de l’ensemble capteur-amplificateur dans 
l’obscurité (gain 1000 - calibres 10mV/div et 1ms/div) 
 
Figure 3-10 - Tension de sortie sans composante continue de l’ensemble capteur-amplificateur dans 
l’obscurité (gain 1000 - calibres 5mV/div et 1ms/div) 
Les figures 3-9 et 3-10 représentent le bruit avant la carte d’acquisition, 
avec et sans l’offset électronique. 
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Le bruit électronique se décompose en un bruit gaussien qui est de 12 µV de 
bruit crête à crête et une composante continue de 15 µV. 
La composante continue est soustraite du signal. Cette opération est réalisée 
lors du traitement. 
3.3.2.2.3 Incertitudes dues aux fluctuations de concentration dans le 
volume d’échantillonnage 
Ceci a été présenté à l’Atelier Expérimentation et Instrumentation (AEI) 
INSU/Météo-France/IFREMER en 2007. 
L’une des difficultés que l’on rencontre lors des mesures de la lumière 
diffusée est la fluctuation de la concentration  dans le volume d’échantillonnage 
lors de la mesure. Le néphélomètre met 7,6 s pour explorer les 151 angles (un aller 
ou un retour) et durant ce temps la concentration ne devrait pas varier, or ce n’est 
pas le cas. Ce problème ne vient pas directement du D2PN, mais du générateur de 
particules, qui ne maintient pas la concentration constante. De ce fait, sur une 
mesure, l’indicatrice de diffusion présente des oscillations (figure 3-11).  
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Figure 3-11 – Indicatrice de diffusion dont chaque point est une seule mesure. Les deux courbes ont été 
volontairement décalées. 
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Afin de limiter ces fluctuations, il est nécessaire d’effectuer plusieurs allers-
retours et de les moyenner ensuite, comme dans le cas de la figure 3-12, où 
l’indicatrice présentée est le résultat de la moyenne, pour chaque angle, de 30 
mesures (soit 15 allers-retours). 
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Figure 3-12 – Indicatrice de diffusion : moyenne de 15 allers-retours soit 30 mesures. Les deux courbes ont 
été volontairement décalées. 
De ce fait, une étude a été réalisée afin de connaitre le nombre de mesures 
à effectuer pour un niveau de confiance donnée. Cet indice de confiance est 
l’écart-type expérimental de la moyenne (incertitude-type de type A) noté u défini 
de cette façon (AFNOR, 1999) : 
 2
1
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1
11)²( ∑
=
−−=
nb
k
k TTnbnb
Tu  (3.5) 
Et l’incertitude-type de type A relative υ : 
 
T
TuT )()( =υ  (3.6) 
Avec  nb : le nombre de mesures 
 Tk : la tension pour la kème mesure 
 T : tension moyennée sur les n mesures. 
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Cette incertitude-type de type A est tracée en fonction du nombre de 
mesures sur la figure 3-13. 
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Figure 3-13- Incertitude-type de type A relative de la moyenne des tensions en fonction du nombre de 
mesures. (Moyenne sur l’ensemble des angles de mesure) 
On peut remarquer qu’avec 4 mesures soit 2 allers-retours, l’incertitude-
type de type A est de 5 %. De ce fait, nous avons décidé de réaliser au moins 3 
allers-retours (6 mesures) au minimum pour avoir une incertitude inférieure à 5 % 
sur la moyenne des mesures et par conséquent sur l’indicatrice de diffusion. 
Les fluctuations de concentrations sont les erreurs prédominantes lors des 
mesures effectuées avec de fortes concentrations de particules. Lorsque la 
concentration de particules est faible, les fluctuations de concentration et le bruit 
électronique sont du même ordre de grandeur. 
3.3.3 Concentration minimale 
Ceci a été présenté également à l’Atelier Expérimentation et 
Instrumentation (AEI) INSU/Météo-France/IFREMER en 2007. 
Grâce à la détermination du bruit électronique, dont la composante 
aléatoire est de 12 µV crête à crête, la concentration minimale que le D2PN peut 
observer, a été calculée. 
  83 
Chapitre 3 : Les néphélomètres 
Lorsque la tension à la sortie du capteur est inférieure à 30 µV, soit 5 fois le 
bruit électronique de demi-crête, le signal est de même niveau que le bruit. Il est 
alors entaché de trop d’incertitude. Les erreurs de bruit électronique nous 
imposent la concentration minimale que l’appareil peut observer. Cette tension de 
30 µV correspond à une indicatrice de diffusion normalisée k²ϕ de 2,5.10-8 µm-3.sr-1. 
Grâce à un calcul direct, le minimum de l’indicatrice de diffusion pour 
différents spectres est calculé. La concentration minimale est trouvée avec la 
formule ci-dessous : 
 spectre
spectre
C
k
C
min,
2
8
min
10.5,2
ϕ
−
=  (3.7) 
Avec Cmin : concentration minimale 
 Cspectre : concentration du spectre qui a servi pour le calcul direct 
 k2ϕmin,spectre : minimum de la section efficace volumique pour le 
spectre (ce minimum se situe généralement pour un angle θ compris entre 90° et 
100°) 
Cette concentration varie suivant le diamètre volumique médian de la 
population de particules, comme on peut l’observer sur le tableau suivant. 
Diamètre 
volumique 
médian 
(µm) 
Concentration minimale en 
nombre pour avoir  
k2ϕ > 2,5.10-8 µm-3.sr-1
Concentration en volume minimale 
pour avoir k2ϕ > 2,5.10-8 µm-3.sr-1
500 39,9 cm-3 7,55.10-04 µm3/µm3
100 346 cm-3 8,50.10-05 µm3/µm3
50 736 cm-3 2,27.10-05 µm3/µm3
20 1 960 cm-3 3,87.10-06 µm3/µm3
10 4 420 cm-3 1,09.10-06 µm3/µm3
5 9 930 cm-3 3,06.10-07 µm3/µm3
2 45 600 cm-3 8,99.10-08 µm3/µm3
1 257 000 cm-3 6,33.10-08 µm3/µm3
0,5 2 210 000 cm-3 6,81.10-08 µm3/µm3
0,2 72 400 000 cm-3 1,52.10-07 µm3/µm3
Tableau 3-1 : concentration minimale en nombre et en volume pour un spectre de largeur 1 et de diamètre 
volumique médian variable. 
Par exemple, pour un diamètre volumique médian de 1 µm, la concentration 
minimale est 2,57.105 particules par cm3 alors que pour un diamètre de 10 µm, la 
concentration est de 4,42.103 cm-3.  Dans le cas où les capteurs sont équipés de 
lentilles, les concentrations sont à diviser par 20. 
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3.3.4 Limite de différenciation 
Ceci a été également présenté à l’Atelier Expérimentation et 
Instrumentation (AEI) INSU/Météo-France/IFREMER en 2007. 
La limite de différenciation correspond à la taille en dessous de laquelle on 
ne peut plus différencier deux populations de particules entre elles car leurs 
signatures sont identiques. 
Comme nous avons pu le voir dans le chapitre 2, dans le domaine de la 
théorie de Mie (paramètre de taille α > 1) chaque particule à une signature 
différente. Par contre dans le domaine de la diffusion de Rayleigh, la forme de la 
fonction de phase est indépendante du diamètre, contrairement à l’amplitude qui 
dépend du diamètre à la puissance 6. Les formules de la diffusion de Rayleigh sont 
rappelées ci-dessous : 
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Dans le cas de la diffusion totale, 
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On a donc une relation où la concentration et le diamètre ne peuvent pas 
être dissociés dans le cas de la diffusion de Rayleigh. Ceci est un problème pour 
toute inversion. 
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Figure 3-14 : Evolution du coefficient d’asymétrie g d’une goutte en fonction de son rayon et de son indice 
pour une longueur d’onde de 0,8 µm. 
Pour la diffusion de Rayleigh, le coefficient d’asymétrie est nul (cf. chapitre 
2). Cette propriété situe donc bien la limite de différenciation entre la diffusion de 
Rayleigh et de Mie. La figure 3-14 représente le coefficient d’asymétrie d’une 
goutte en fonction de son rayon et de son indice. A une valeur d’environ 0,1 µm de 
rayon, on voit le changement de régime de croissance de g, c’est le passage de la 
diffusion de Rayleigh à celle de Mie. Cette valeur ne change pas suivant l’indice 
complexe de la particule. 
Néanmoins, des particules inférieures à cette taille limite, si elles sont très 
nombreuses, sont vues par le néphélomètre mais leur taille ne pourra pas être 
déterminée. La diffusion d’une particule de 0,1 µm sera identique à la diffusion 
d’un million de gouttes de 0,01 µm. 
Cette limite est importante car elle conditionne le rayon minimum que 
l’inversion peut restituer. Cette limite varie suivant la longueur d’onde du laser. 
Dans notre cas avec un laser de 0,8 µm, la limite se situe pour un diamètre de 
0,2 µm (pour les différents types de particules correspondant à cette taille, cf. 
paragraphe 1.1.1). 
3.3.5 Traitement de données brutes 
Les données brutes issues du néphélomètre se décomposent en une table 
contenant la position, la tension après amplificateur, le gain de l’amplificateur 
pour chacun des deux capteurs ainsi que la puissance du laser. 
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La première action à réaliser est la vérification de l’intégrité des données, 
par une simple vérification que les angles se suivent bien. 
Une fois cette vérification effectuée, la tension après l’amplificateur est 
divisée par le gain afin d’obtenir la tension juste après le capteur. Les n mesures 
effectuées pour un angle et pour une polarisation sont moyennées. L’écart-type 
expérimental sur la tension à la sortie du capteur est également calculé par cette 
formule : 
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Et l’incertitude relative : 
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Ensuite, pour chaque polarisation et chaque angle, le biais de mesure b 
(bruit laser, …) est soustrait de la tension Tavec biais. L’incertitude du biais (si elle 
est connue) est ajoutée via l’équation ci-dessous. 
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Avec  b : le biais 
 ∆x : incertitude du paramètre x  
La lumière totale diffusée est calculé en effectuant la somme des deux 
polarisations, ainsi que son incertitude relative : 
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Le degré de polarisation linéaire ainsi que son incertitude relative sont 
déterminés de cette façon : 
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Le programme transforme la tension des capteurs en section efficace 
volumique normalisée k²ϕ(θ) (cf. annexe B) pour obtenir un fichier compatible pour 
la méthode d’inversion. 
Le programme de traitement pourrait fournir des informations 
complémentaires tel que le coefficient d’asymétrie, mais il serait nécessaire de 
faire des hypothèses ou de faire une extension de l’indicatrice de diffusion 
(Kahnert et Nousiainen, 2007) pour les angles inférieurs à 19° et supérieurs à 160°. 
3.3.6 Exemples de mesures 
Ce néphélomètre a été testé avec des populations de particules sphériques 
de tailles différentes et de différents indices.  
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Figure 3-15 : Indicatrice de diffusion normalisée pour des gouttes d’eau produite par un VOAG 
(Vibrating Orifice Aerosols Generator) (diamètre volumique médian d’environ 30 µm). 
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Figure 3-16 : Indicatrice de diffusion normalisée pour des gouttes d’eau produites par la chambre à 
brouillard de la Direction Départementale de l’Equipement (DDE) (diamètre volumique médian 
d’environ 10 µm). 
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Figure 3-17 : Indicatrice de diffusion normalisée pour des gouttes d’eau produite par un générateur 
bubbling de Pallas (diamètre volumique médian d’environ 2 µm). 
On peut remarquer, à partir des figures 3-15, 3-16, 3-17 que la diffusion est 
différente suivant la taille des gouttes pour un même fluide (eau). La diffusion 
avant (de 20° à 90°) présente une concavité différente suivant la taille des 
gouttes. Lorsque les gouttes sont grosses, la diffusion arrière présente un (figure  
3-16) ou deux (figure 3-17) maxima accentués correspondant au phénomène des 
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arcs en ciel. Pour les petites gouttes, il n’y en a pas alors que pour les grosses, il y 
en a deux situés à 130° et à 142°. 
Ces remarques sont les mêmes que celles effectuées au chapitre 2.4.3 et les 
figures sont semblables. Les mesures du D2PN permettent de bien distinguer la 
taille des particules. 
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Figure 3-18 : Intensité diffusée pour des gouttes d’eau (indice réel de 1,33) générées par un bubbling 
Pallas. 
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Figure 3-19 : Intensité diffusée pour des gouttes de DEHS (Di-Ethyl Hexyl Sebaçate, indice réel de 1,45, 
huile permettant la calibration des instruments) générées par un bubbling Pallas. 
On peut voir sur les figures 3-18 et 3-19 que les indicatrices sont différentes 
pour les deux produits ayant deux indices de réfraction différents, alors que la 
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taille des gouttes est similaire. La concavité de la courbe en diffusion avant diffère 
suivant le fluide. Si les gouttes avaient été plus grosses, les différences auraient 
été plus importantes en particulier pour la diffusion arrière. Cette constatation est 
la même qu’au chapitre 2.4.4. Par conséquent, les mesures du D2PN permettent 
bien de discerner des différences quand la nature des gouttes change. Le D2PN est 
un appareil qui mesure correctement la diffusion de la lumière pour des gouttes 
sphériques. Ceci est tout-à-fait encourageant pour la mesure de particules non-
sphériques. 
En conclusion, des différences notables peuvent être observées entre les 
différentes indicatrices de diffusion en particulier sur la polarisation dans le plan 
perpendiculaire. Ceci permet de dire qu’il doit être possible de retrouver l’indice 
et la distribution de la population de particules grâce à une méthode d’inversion 
avec ce type de données. 
3.3.7 Améliorations possibles 
Même si l’appareil fournit de bonnes mesures, un certain nombre 
d’améliorations peuvent être pratiquées afin d’optimiser le néphélomètre et 
améliorer la qualité des mesures. 
Le néphélomètre D2PN ne peut mesurer correctement que de fortes 
concentrations (cf. tableau 3-1). Certaines mesures sont parfois à effectuer près du 
bruit électronique, ce qui augmente l’incertitude de la mesure. Plusieurs 
améliorations sont possibles : 
- installer un laser plus puissant 
- rajouter un ou plusieurs étages de gain, ou changer le système 
d’amplification 
- changer de capteurs en optant pour un capteur plus sensible 
Les différentes possibilités peuvent être associées ensemble. Il faut toutefois 
faire attention qu’avec certains choix, les capteurs du D2PN peuvent être 
« éblouis » en présence de fortes concentrations. 
Un autre point est la pose d’un troisième capteur à une position fixe afin de 
suivre les fluctuations de concentration au cours du temps (Hovenier et al., 2000, 
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2003). Avec cette information complémentaire, il serait possible de corriger les 
données et d’obtenir une indicatrice de diffusion moins bruitée pour une 
concentration de référence. 
Une autre amélioration serait de pouvoir mesurer des angles de diffusion 
plus petits (< 10°) et plus grands (> 169°). Afin de procéder à ce perfectionnement, 
il peut être envisagé de réduire l’écart entre les deux capteurs ou n’avoir plus 
qu’un seul capteur muni d’un polariseur variable. Ce procédé permettrait de 
diminuer l’incertitude sur le degré de polarisation, due à la différence de temps de 
mesure entre les deux polarisations. Egalement, il serait nécessaire de miniaturiser 
l’électronique autour du capteur, voir de redessiner la position des éléments de la 
table de mesure. 
Le dernier progrès envisageable est de miniaturiser l’électronique de 
contrôle, actuellement installée dans une baie à côté du néphélomètre. Ceci 
n’améliora pas les performances du néphélomètre mais le rendra plus facilement 
transportable. 
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4 Inversion 
 
4.1 Problématique 
Les théories permettent de résoudre les problèmes dans le sens direct. A 
partir des paramètres d’entrée d’une théorie, on obtient un résultat unique et sans 
incertitude. C’est le sens usuel. Le problème inverse est de partir d’une partie du 
résultat (bruité ou non) de la théorie pour remonter aux paramètres d’entrée 
recherchés. 
Dans notre cas, le problème direct est la théorie de Mie (2.3.4 Théorie de 
Lorenz - Mie) qui permet de calculer la diffusion de la lumière par des particules 
sphériques. 
4.1.1 Paramètres recherchés 
Dans le chapitre 1, la diversité des aérosols a été exposée. Le but des 
mesures d’aérosols est de connaître le maximum de paramètres de ces particules 
tels que leur nature, leur taille, leur forme, leur nombre, leur effet radiatif, … 
Afin de caractériser complètement une population d’aérosols en prenant 
l’hypothèse que ces particules soient sphériques et homogènes, il est seulement 
nécessaire de connaître leur distribution en taille ainsi que leur nature. Dans le cas 
de la diffusion de la lumière, la nature de la particule correspond à son indice de 
réfraction complexe (la partie réelle n correspond à la diffusion et la partie 
imaginaire χ à l’absorption). 
A partir de la distribution en taille, il est possible d’obtenir différents 
éléments tels que la concentration en nombre, le diamètre moyen, le diamètre 
volumique médian, … 
4.1.2 Mise en place des équations 
L’équation de diffusion de la lumière pour une population de particules sera 
la base de notre modèle qui servira pour notre inversion. Elle est exprimée ci-
dessous pour une distribution volumique en volume. Pour la distribution en 
nombre, diamètre, surface, il faut se référer à l’équation 2.47. 
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 dDdD
(D,m)d
πD
σ(θ,D,m)(θ ∫∞ ⎟⎠⎞⎜⎝⎛= 0 3
6) Vϕ  (4.1) 
Cette formulation n’est pas très adaptée pour une inversion. La forme 
matricielle est mieux adaptée, ainsi cette formule devient : 
 ϕ = K . a (4.2) 
ϕ est le vecteur de la mesure de la diffusion de lumière suivant les angles de 
diffusion θ ; ϕ(θ) est valeur de la section volumique de diffusion pour l’angle θ. 
a est le vecteur de la distribution dimensionnelle en volume décomposée en 
τ classes de différents diamètres D. 
dD
(D,m)dV
est la distribution volumique en volume en µm3/(µm3.µm). 
K est la matrice qui est déterminée en fonction du modèle de la lumière 
diffusée et est variable suivant l’indice de réfraction complexe (m). Dans notre 
cas, c’est le modèle de Mie qui est utilisé (Bohren et al., 1983).  
σ est la section différentielle de diffusion de la particule, calculée avec la 
théorie de Mie pour un indice m, un angle de diffusion θ et un diamètre D. 
Les éléments Kij sont calculés avec la formule ci-dessous, pour le cas où la 
distribution volumique est en volume (équation 4.1) : 
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Il est nécessaire pour le calcul des intégrales de porter attention à la 
méthode d’intégration car la section différentielle de diffusion n’est pas linéaire 
en fonction du diamètre à cause des fonctions de Bessel utilisées pour son calcul.    
4.2 Tests de sensibilité 
Ce travail a été présenté à l’ICNAA en 2007 à Galway et a fait l’objet d’une 
publication au Journal of Quantitative Spectroscopy and Radiative Transfer (JQSRT) 
(Verhaege et al., 2008). La publication est en annexe D. 
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4.2.1 Méthodologie 
Il existe plusieurs méthodes pour estimer le contenu en information des 
données dans un problème inverse et pour estimer l’incertitude de la restitution 
(Twomey, 1977 et Rodgers, 2000). En premier lieu, il faut rappeler que la 
restitution de l’indice de réfraction complexe m en même temps que la distribution 
en taille des aérosols n’est pas un problème linéaire. Ceci est dû au fait que les 
caractéristiques de la diffusion ne sont pas linéaires en fonction des parties réelle 
et imaginaire de l’indice de réfraction. De ce fait, le formalisme et les méthodes 
utilisés pour les problèmes inverses linéaires ne peuvent s’appliquer que sur de 
petits intervalles autour d’une valeur m. Par conséquent, l’analyse sera effectuée 
sur une grille ou table d’indice de réfraction. Cette grille devra couvrir largement 
le domaine des indices possibles pour les aérosols et il faut que le pas de la grille 
soit suffisamment petit pour assurer la validité de l’approximation linéaire. 
 Le terme « contenu en information » est largement utilisé dans les mesures 
indirectes (Twomey, 1977). Lorsqu’une équation intégrale du premier type de 
Fredholm est résolue, comme pour notre problème, ce terme correspond au 
« nombre d’informations indépendantes ». C’est à dire le nombre de valeurs 
propres de la matrice noyau qui sont plus grandes que le bruit. Une telle approche 
permet d’optimiser le jeu de paramètres mesurés suivant leur dépendance linéaire 
(Veselovskii et al., 2006). Il est raisonnable de dire que suivant ce paramètre, les 
données du D2PN sont hautement redondantes pour la restitution de la distribution 
de sphères homogènes. Cependant, le jeu de paramètres mesurés ne sera pas 
réduit car il n’y a pas de méthode pour estimer la redondance pour la restitution 
de l’indice complexe. Ceci est également vrai pour les aérosols non sphériques. 
Une autre méthode pour connaître le degré de contenu en information, 
consiste en l’étude approfondie de la précision de restitution. Si le jeu de données 
ne contient pas assez d’informations, la précision des inversions ne sera pas bonne 
même si les données sont peu entachées de bruit. Cette méthode peut être 
appliquée à des problèmes inverses non-linéaires. D’autre part, cette approche est 
consommatrice en temps de calcul, car cette analyse doit prendre en compte 
toutes les sources possibles d’erreurs (Dubovik et al., 2000). De plus, les résultats 
de cette analyse dépendent de l’algorithme et des contraintes a priori employés 
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pour la restitution des paramètres. En d’autres termes, un haut niveau de bruit sur 
un paramètre restitué ne signifie pas nécessairement que la donnée mesurée n’est 
pas sensible à ce paramètre. Les principales conclusions issues de cette méthode 
d’analyse de la précision de restitution doivent être confirmées par d’autres 
méthodes.  
Néanmoins, grâce au rapide progrès de l’informatique (grande augmentation 
de la vitesse de calcul et de la capacité de stockage), les méthodes basées sur 
Monte-Carlo (Ligon et al., 1996 ; Tarantola, 2005 ; Zasetsky et Sloan, 2005) et sur 
des tables de look-up (quelques fois appelées grille de recherche) (Grey et al, 
2006) sont de plus en plus utilisées pour résoudre les problèmes inverses. De plus, 
la modélisation directe, nécessaire pour les inversions, peut être utilisée pour 
réaliser des analyses de sensibilité. C’est-à dire la faisabilité de restituer certains 
paramètres par inversion car les caractéristiques mesurées doivent être 
suffisamment sensibles à la variation des paramètres qui nous intéressent, sinon les 
paramètres restitués ne seront que la conséquence directe des contraintes a priori. 
Les tests de sensibilité sont indispensables lorsqu’un code d’inversion est 
adapté à un nouveau dispositif expérimental. Par la suite, l’approche par table de 
look-up sera utilisée. Le code direct employé,  basé sur la théorie de Lorenz-Mie, 
est stable et calcule avec précision la diffusion pour des sphères homogènes, 
jusqu’à un paramètre de taille de 200 et pour un large domaine d’indice de 
réfraction complexe. Les caractéristiques de diffusion peuvent ainsi être calculées 
pour n’importe quelle distribution en taille. 
Pour les tests de sensibilité, la distribution en volume des particules est 
modélisée par une distribution log normale : 
 ⎥⎦
⎤⎢⎣
⎡ −−= 2
2
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)ln(ln
exp
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e
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 (4.4) 
avec rV le rayon volumique médian, e l’écart-type et CV la concentration. 
Dans ce cas, ces trois paramètres suffisent à décrire la granulométrie de particules 
sphériques. La distribution log normale a été choisie car elle est souvent utilisée 
pour ajuster les données expérimentales sur les trois modes qui sont la nucléation, 
l’accumulation et le mode grossier (Chazette et al., 2005).  Nous notons que le 
choix d’une distribution gamma (Dubovik et al., 2000) ne changerait rien aux 
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conclusions de cette étude. L’étude de sensibilité portera sur les cinq paramètres 
d’entrée aj (j=1, …, 5) de la table de look-up : la partie réelle n (a1) et imaginaire χ 
(a2) de l’indice de réfraction, rV le rayon volumique médian (a3), e l’écart-type (a4) 
et CV la concentration (a5). 
La grille des paramètres d’entrée est définie pour dépasser l’étendue 
possible des valeurs des paramètres pour les aérosols et les nuages chauds. Le 
rayon médian  rV variera de 0,25 à 25 µm, l’écart-type e de 0,3 à 1,0. L’indice réel 
couvrira l’étendue de 1,1 à 1,9 et la partie imaginaire de 10-10 à 10+1. Les étendues 
de n et χ sont appropriées pour la plupart des aérosols comme cela peut être vu 
dans le tableau 4-1 issu d’Almeida (D’Almeida et al., 1991). Les pas de la grille sont 
suffisamment petits pour assurer un bon niveau de précision des dérivées premières 
ji a∂∂ϕ , où ),,1( Nii K=ϕ  sont les paramètres de diffusion mesurés. L’indice i 
correspond aux angles θ et plus généralement au nombre de mesures. 
 Poussière Suie Océanique Sulfate Minéral Eau 
n 1,520 1,750 1,374 1,426 1,530 1,329 
χ 8,0·10-3 0,430 6,01·10-5 1,70·10-7 1,20·10-3 1,25·10-7
Tableau 4-1 : Compilation d’indices de réfraction complexe m χin +=  de divers aérosols pour la 
longueur d’onde de 0.8 µm. Extrait de d’Almeida et al., 1991 
Dans la suite, la sensibilité des données du D2PN principalement à l’indice 
de réfraction sera analysée en terme de l’écart quadratique moyen (RMS, Root 
Mean Square) défini tel que : 
 
[ ]∑
=
−=
N
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ϕ
ϕχϕ
 (4.5) 
où measi ,ϕ  est le modèle de mesure du D2PN, appelé dans les paragraphes 4.2 
et 4.3 mesures synthétiques, ),,,,( VVi Cern χϕ  correspond aux données issues de la 
table de look-up. L’erreur relative est utilisée car les intensités )(// θI  et )(θ⊥I  
varient de plusieurs ordres de grandeurs en fonction de l’angle de diffusion θ, afin 
de ne pas privilégier les mesures à fortes intensités. 
Pour évaluer les effets des incertitudes de mesures, deux types de mesures 
synthétiques sont considérés. La première correspond au cas parfait « sans 
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erreur » : compimeasi ,, ϕϕ =  où compi ,ϕ  correspond au calcul direct avec le code de Mie et 
avec les paramètres d’entrée aj. Le second type de données synthétiques 
correspond à ce calcul en ajoutant un bruit modélisant les erreurs de mesures. 
Cette modélisation est faite de la façon suivante : 
 compiimeasi e ,, )1( ϕϕ +=  (4.6) 
où ei est une variable aléatoire de type Gaussien (Press et al., 1992), avec 
une moyenne de 0 et un écart-type ε de 0,1 ou 10 % (deux fois les incertitudes du 
D2PN). L’horloge système est utilisée comme graine initiale, afin d’avoir une 
initialisation différente à chaque utilisation. L’erreur de 10 % est prise pour 
s’assurer de la capacité de la restitution même dans le cas où la précision des 
données du D2PN serait dégradée. 
4.2.2 Résultats 
Les tests de sensibilité ont été réalisés pour quatre cas de mesures : 
intensité suivant la polarisation perpendiculaire ou parallèle prise 
individuellement, la section efficace volumique totale (somme des deux 
polarisations) ou les intensités perpendiculaire et parallèle ensemble. Comme 
mentionné précédemment, les données du D2PN sont hautement redondantes pour 
une distribution de sphères homogènes. Les calculs ont été effectués pour ces 
quatre possibilités. Les résultats dans les quatre cas sont très proches, c’est 
pourquoi seules les figures pour la section efficace volumique totale seront 
présentées. De plus, en cas de succès de notre méthode, elle pourra être utilisée 
avec les données issues d’autres appareils (néphélomètre aéroporté par exemple, 
cf. chapitre 3). 
Pour chaque courbe ϕi,meas, le calcul direct permet de déterminer ϕi avec les 
mêmes paramètres microphysiques (rV, e, CV) mais en faisant varier n et χ en 
chaque point de la grille. Le RMS peut alors être estimé pour tous les points de la 
grille. Dans cette analyse de sensibilité, aucune inversion n’est effectuée. ϕi,meas et 
ϕi sont obtenues par le calcul direct. 
Les résultats de l’analyse de sensibilité sont montrés sous forme de 
graphiques 3D. L’avantage de cette approche avec un problème inverse non 
linéaire, réalisée en termes d’écart quadratique moyen à l’aide d’une 
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représentation 3D, est que tous les minima peuvent être vus en même temps. Ceci 
est particulièrement pratique grâce aux logiciels qui réalisent les rotations de ces 
graphiques. 
Pour les figures de 4-1 à 4-6, l’axe X représente l’indice imaginaire χ, l’axe Y 
la partie réelle n et l’axe Z la valeur calculée du RMS. Les axes X et Z sont 
représentés en échelle log. Sur chaque figure, la partie de gauche correspond au 
cas sans erreur (ε = 0) et celle de droite pour ε = 0,1. 
 
Figure 4-1 : Graphiques 3D du RMS en fonction des parties réelle et imaginaire de l’indice de réfraction. 
La partie de gauche correspond au test sans bruit de mesure et celle de droite avec un bruit de 10 %. Cas 
pour des particules faiblement absorbantes m = 1.5 + 10-8i  
La figure 4-1 fournit le résultat pour des particules faiblement absorbantes. 
Les mesures synthétiques ont été calculées pour un indice de réfraction 
mmeas = 1,5 + 10-8i et une distribution en taille avec les paramètres rV = 0,5 µm, 
e = 0,5 et Cv = 10-6, ce qui correspond dans le cas de particules d’eau à un contenu 
en eau LWC de 1 g/m3. Les valeurs RMS, surface des graphiques 3D, sont 
représentées en fonction des parties réelle et imaginaire de l’indice de réfraction 
variable m. Pour le cas sans erreur, un minimum pointu est exactement positionné 
à m = 1,5 + 10-8i. (Le point RMS = 0 n’est pas visible sur ces figures car le RMS est 
en échelle log). Ce minimum se situe donc à la même valeur d’indice de réfraction 
servant au calcul de la donnée synthétique. Dans le cas sans bruit, les données du 
D2PN sont très sensibles à l’indice de réfraction. Les erreurs de mesures réduisent 
sensiblement la sensibilité à l’indice imaginaire. Comme cela peut être vu sur la 
figure 4-1, il n’y a pas de minimum pointu, c’est une vallée plate. Seulement une 
valeur maximale de l’indice imaginaire peut être estimée : χ ≤ 10-4. Par contre, 
pour chaque valeur de χ ≤ 10-4, le minimum de RMS est à n = 1,5, valeur 
correspondante à la valeur d’entrée. Les données du D2PN restent donc sensibles à 
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la partie réelle de l’indice de réfraction. Quand la partie imaginaire est faible et 
que le bruit de mesure est de 10 %, les données du D2PN permettent de déduire la 
partie réelle n et fournit l’information que l’indice imaginaire est inférieur à 10-4. 
La conclusion est la même lorsque l’on choisit d’autres valeurs pour rV et e et pour 
un bruit de 5 %. 
 
Figure 4-2 : Graphiques 3D du RMS en fonction des parties réelle et imaginaire de l’indice de réfraction. 
La partie de gauche correspond au test sans bruit de mesure et celle de droite avec un bruit de 10 %. Cas 
pour des particules fortement absorbantes m = 1.5 + 1i 
La figure 4-2 correspond au cas de particules très absorbantes. La valeur de 
χ vaut 1 pour le calcul de la donnée synthétique, les autres paramètres d’entrée 
restent les mêmes. Pour les deux cas, données avec et sans bruit, le minimum du 
RMS pour l’indice imaginaire est bien situé à χ = 1. Les parties les plus basses du 
RMS pour la partie réelle se situent aux bords du domaine d’étude. Par conséquent, 
les données du D2PN ne sont pas sensibles à la partie réelle de l’indice quand 
l’absorption est élevée. La valeur de la partie réelle ne peut donc pas être 
déterminée. Dans le cas, où les données synthétiques sont bruitées, la capacité de 
restituer l’indice imaginaire est inchangée. Ce paramètre peut donc être déduit 
avec une bonne précision. 
Une rapide réflexion peut expliquer les deux résultats précédents. Dans la 
plage des angles de mesures du D2PN, la fonction de phase des particules non 
absorbantes dépend principalement de l’indice réel (Bohren et Huffman, 1983). 
L’augmentation jusqu’à 10-4 de l’indice imaginaire affecte peu la fonction de 
phase. Dans le cas de données bruitées, le bruit cache les variations de la fonction 
de phase dues à l’augmentation de χ. Par contre, les modifications apportées à la 
mesure par les variations de l’indice réel dépassent l’effet du bruit. Pour les 
particules fortement absorbantes avec χ de l’ordre de 1, la fonction de phase ne 
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dépend pratiquement pas de l’indice réel. La fonction de phase est très plate à 
cause de la grande valeur de l’indice imaginaire. En même temps, la fonction de 
phase reste sensible à la variation de χ. 
 
Figure 4-3 : Graphiques 3D du RMS en fonction des parties réelle et imaginaire de l’indice de réfraction. 
La partie de gauche correspond au test sans bruit de mesure et celle de droite avec un bruit de 10 %. Cas 
pour des particules d’indice m = 1.5 + 10-4i 
 
Figure 4-4 : Graphiques 3D du RMS en fonction des parties réelle et imaginaire de l’indice de réfraction. 
La partie de gauche correspond au test sans bruit de mesure et celle de droite avec un bruit de 10 %. Cas 
pour des particules d’indice m = 1.5 + 10-3i 
Le cas où l’absorption est modérée (10-4 ≤ χ ≤ 0,5) a été également étudié. 
Les figures 4-3, 4-4, 4-5 représentent respectivement les cas avec un indice de 
réfraction mmeas = 1,5 + 10-4i, mmeas = 1,5 + 10-3i, mmeas = 1,5 + 10-2i. La présentation 
des figures est exactement la même que pour les figures 4-1 et 4-2. Dans les 2 cas, 
avec ou sans bruit, les minima du RMS correspondent à la valeur de l’indice de 
réfraction qui a servi au calcul de la mesure synthétique. Les parties réelle et 
imaginaire de l’indice de réfraction peuvent être déduites des mesures du D2PN 
quand l’absorption est intermédiaire. Ceci est dû au fait que les variations de la 
fonction de phase de ce type de particules (10-4 ≤ χ ≤ 0,5) sont importantes quand 
n et/ou χ varient (Bohren et Huffman, 1983). Par conséquent, dans les cas où      
10-4 ≤ χ ≤ 0,5, les parties réelle et imaginaire de l’indice de réfraction peuvent être 
estimées avec une bonne précision. On peut signaler que c’est exactement dans 
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cette étendue que Dubovik et ses collègues ont développé leur code d’inversion 
pour les sphères et/ou ellipsoïdes aléatoirement orientées. (Dubovik, 2004 ; 
Dubovik et al., 2006).  
 
Figure 4-5 : Graphiques 3D du RMS en fonction des parties réelle et imaginaire de l’indice de réfraction. 
La partie de gauche correspond au test sans bruit de mesure et celle de droite avec un bruit de 10 %. Cas 
pour des particules d’indice m = 1.5 + 10-2i 
La figure 4-6 peut être vue comme un exemple représentatif de la non 
linéarité de notre problème inverse. Sur la partie gauche, il y a deux minima 
pointus à m = 1,5 + 10-1i et à m = 1,4 + 0,5i.  Deux minima assez doux peuvent être 
également vus sur la partie droite aux mêmes valeurs d’indice. Une analyse 
rigoureuse des graphiques 4-1 à 4-5 montre une vallée secondaire à χ d’environ 1. 
Par conséquent, quand un algorithme itératif (par exemple, méthode du gradient) 
est utilisé pour restituer l’indice de réfraction, les valeurs de démarrage doivent 
être prises avec soin pour éviter ce minimum secondaire. 
 
Figure 4-6 : Graphiques 3D du RMS en fonction des parties réelle et imaginaire de l’indice de réfraction. 
La partie de gauche correspond au test sans bruit de mesure et celle de droite avec un bruit de 10 %. Cas 
pour des particules d’indice m = 1.5 + 10-1i 
Des tests de sensibilité du même type ont été réalisés pour un indice réel 
variant de 1,1 à 1,9 et pour un indice imaginaire de 10-8 à 1. Les propriétés décrites 
précédemment restent inchangées pour la plage d’indice réel de 1,1 à 1,9. Les 
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erreurs de mesures affectent significativement la précision de la restitution et 
cette précision dépend principalement des valeurs de χ. 
 
Figure 4-7 : Graphiques 3D du RMS en fonction de l’écart-type de la distribution et  la partie réelle de 
l’indice de réfraction. La partie de gauche correspond au test sans bruit de mesure et celle de droite avec 
un bruit de 10 %. Cas pour des particules d’indice m = 1.44 + 5.10-3i 
Dans la suite, les tests de sensibilité sur la restitution de l’écart-type e et 
sur le rayon médian rV de la distribution en même temps que l’indice de réfraction 
complexe ont été faits. Un exemple de ces tests est montré sur la figure 4-7. L’axe 
X est l’écart-type e, Y est la partie réelle n, et l’axe Z est la valeur du RMS. La 
figure 4-7 représente le cas pour des particules moyennement absorbantes 
mmeas = 1,44 + 5.10-3i et un bruit de mesure de 10 %. La vraie valeur de e, qui vaut 
0,5, est restituée. La restitution avec la partie imaginaire a été également 
effectuée. Ceci est en accord avec les résultats de la figure 4-4 obtenue avec des 
valeurs n et χ similaires. 
 
Figure 4-8 : Graphiques 3D du RMS en fonction du rayon médian de la distribution et  la partie réelle de 
l’indice de réfraction. La partie de gauche correspond au test sans bruit de mesure et celle de droite avec 
un bruit de 10 %. Cas pour des particules d’indice m = 1.44 + 5.10-3i 
Nos simulations révèlent que les données du D2PN fournissent la possibilité 
de restituer le rayon médian en volume rV et la partie réelle de l’indice de 
réfraction n. La figure 4-8 représente le RMS (axe Z, échelle log) en fonction du 
rayon rV (axe X et échelle log) et de l’indice réel n (axe Y). Un minimum est visible 
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à rv = 1,5 µm et n = 1,44. Ces valeurs correspondent à celles utilisées pour le calcul 
de la mesure synthétique. 
Les figures 4-1 à 4-8 montrent des exemples de graphiques RMS en fonction 
de deux paramètres. Suivant nos simulations, les résultats cités avant restent 
inchangés quand quatre paramètres (les paramètres microphysiques e et rV et les 
deux composantes de l’indice de réfraction) varient simultanément. Les grandeurs 
e et rV peuvent être restituées en même temps que l’indice de réfraction. Pour 
l’indice, il faut quand même rappeler qu’il y a des différences entre les cas où 
l’absorption est faible, moyenne ou forte. 
La même conclusion est valable pour la restitution de la concentration CV, 
mis à part l’exception des particules fortement absorbantes (indice imaginaire de 
l’ordre de 1). Dans ce cas-ci, il n’y a pas de minimum prononcé du RMS en fonction 
de CV et de l’indice imaginaire. Cette propriété peut être expliquée en utilisant le 
formalisme de problème inverse linéaire. La matrice de covariance des erreurs de 
restitution causée par un bruit aléatoire peut être estimée par l’expression 
suivante (section 3.2 de Tarantola, 2005 et Eadie et al., 1971) : 
 ( )-11-T BWBC =  (4.12) 
où est la matrice de Jacobi des dérivées premières aux alentours de la 
solution, c’est à dire, 
B
jiij a∂∂= ϕB ,  est la matrice de covariance des erreurs de 
mesures. Les racines carrées des éléments de la diagonale (variances) de C  
peuvent être interprétées comme des « barres d’erreur » (Tarantola, 2005). Si 
 est proche de zéro, 
W
)det( 1T BWB −=Det ( ) ∞→= iiii ][ -11-T BWBC . Cela signifie que les 
paramètres aj ne peuvent pas être estimés ensemble. 
Avec les angles de mesures du D2PN et pour χ proche de 1, la valeur du 
déterminant de Det est très faible, 106 fois plus faible que la valeur lorsque les 
particules sont moyennement absorbantes. D’un autre côté, si le jeu des 
paramètres est χ, e et rV, les valeurs de Det sont du même ordre de grandeur 
quelle que soit la valeur de χ. La concentration CV et l’indice imaginaire affectent 
les données du D2PN dans des directions opposées pour des particules fortement 
absorbantes. 
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Ces résultats concernent seulement les mesures prises dans un nombre 
d’angles limités ou plus précisément, en l’absence d’angle dans la diffusion avant. 
L’analyse des vecteurs propres (Twomey, 1977) du logarithme de la section 
efficace volumique, mesurée de 0° à 180°, révèle que les principales informations 
sur les particules fortement absorbantes sont contenues dans l’intervalle 
0° ≤ θ ≤ 20°. Si cet intervalle de mesure est disponible, le déterminant Det est 
suffisamment élevé et les paramètres microphysiques peuvent être restitués en 
même temps que l’indice de réfraction. C’est pourquoi les mesures d’auréoles 
CIMEL (Dubovik et al., 2000, Li et al., 2007) sont particulièrement intéressantes 
pour l’étude des aérosols issus de la combustion de carburant fossile et de 
biomasse. Dans le cas de particules moyennement absorbantes (10-4 ≤ χ ≤ 0,5), les 
angles de diffusion compris entre 90° et 160° sont cette fois-ci informatifs. 
Nos tests, réalisés avec les intensités suivant la polarisation parallèle et 
perpendiculaire prise indépendamment ou en combinaison, montrent que la 
sensibilité du D2PN augmente par rapport à la section efficace volumique, mais pas 
considérablement. Cependant on peut penser que les fluctuations des intensités 
suivant la polarisation seront importantes pour la caractérisation des particules non 
sphériques (Dubovik et al., 2006). 
4.3 Mise en place d’une méthode d’inversion 
Après avoir étudié la faisabilité, la mise en place d’une méthode de 
restitution de l’indice de réfraction complexe en même temps que la distribution 
en taille, va être expliquée de façon détaillée dans cette partie. Dans un premier 
temps, l’inversion pour retrouver le spectre sera définie, ensuite, la méthode de 
restitution de l’indice sera fournie. 
4.3.1 Inversion pour retrouver le spectre à indice de réfraction 
fixé 
Cette méthode a été développée par Dubovik et al. en 1995. 
Le problème tel qu’il est posé est linéaire. Il aurait été possible d’utiliser 
une inversion type de moindre carré, mais dans ce cas, une distribution volumique 
avec des valeurs négatives pourrait être trouvée. Or une valeur négative dans une 
distribution en taille n’a pas de sens physique. 
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Egalement comme la puissance diffusée a une dynamique qui couvre 
plusieurs décades, suivant les angles de diffusion et suivant les rayons, la matrice 
noyau K est mal conditionnée et le problème est mal posé. 
Afin d’éviter tous ces inconvénients, l’équation est passée de l’espace 
linéaire a un espace logarithmique. De ce fait, le problème devient non-linéaire. 
Ceci n’est pas problématique car les vecteurs ϕ (caractéristiques optiques) et a 
(paramètres microphysiques) sont définis avec des valeurs positives. 
La restitution d’une solution statistiquement optimale non négative (Dubovik 
et al., 1995) distingue cette méthode de la méthode linéaire (Philips, 1962 ; 
Twomey, 1963) et de la méthode non linéaire (Chahine, 1968 ; Twomey, 1975). 
 { })ln(lnln*)ln(lnlnln 0211 aaaΩUHaa −++−−=+ qqqqTqqq γγϕϕ  (4.8) 
Hq est une matrice diagonale définie comme suivant : 
  ij
r
i
qTqq
ij δγγ
1
1
21
−
=
⎟⎠
⎞⎜⎝
⎛ ++= ∑ IΩUUH  (4.9) 
avec Uq la matrice avec les éléments : 
 *
j
q
iij
i
jq
ij ϕ
ϕ aK
a
U =∂
∂=
*ln
 (4.10) 
q : numéro de l’itération  
ϕ* : fonction de phase mesurée 
ϕ : fonction de phase inversée 
a : distribution 
a0 : distribution initiale 
Ω : matrice de lissage 
γ1, γ2 : paramètres de régularisation  
I : matrice identité 
δ est le symbole de Kronecker 
XT : transposé de matrice X 
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La matrice de lissage est définie de cette façon : 
⎥⎥
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⎥⎥
⎦
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⎣
⎡
−
−−
−−
−−
−−
−−
−−
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−
=Ω
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...............
14641
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14641
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0
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Cette méthode complète est utilisée pour calculer le spectre dimensionnel 
des particules pour un indice de réfraction complexe (m) fixé. 
4.3.2 Méthode de la table de  « Look-up » pour la restitution 
simultanée de la distribution et de l’indice de réfraction 
Une méthode de restitution simultanée de la distribution en taille et de 
l’indice de réfraction complexe a été développée à partir de la méthode 
d’inversion précédente. 
La méthode complète d’inversion utilisée repose sur l’utilisation de deux 
techniques : 
- la méthode d’inversion pour la restitution du spectre dimensionnel pour 
un indice de réfraction complexe (m) fixé (Dubovik et al., 1995). 
- une table de « look-up » pour  la restitution de l’indice de réfraction 
complexe 
La présentation de la méthode d’inversion au moyen de la table de look-up a 
déjà été rapidement présentée dans le paragraphe 4.2.1. L’écart quadratique 
moyen (RMS, Root Mean Square) qui représente l’écart quadratique entre la 
fonction de phase mesurée ϕ* et la fonction de phase recalculée ϕinv(m) après 
l’inversion du spectre et pour l’indice complexe (m) est rappelé : 
  
( )∑
=
−=
nb
i
*
i
*
ii,inv
²
(m)
nb
RMS(m)
1
2
1
ϕ
ϕϕ
 (4.11) 
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Avec nb : le nombre d’angles de mesure de la lumière diffusée. 
Le principe de la méthode de table de « look-up » est de calculer l’écart 
quadratique moyen sur la totalité de la courbe pour chaque indice de réfraction 
complexe contenu dans la table, après avoir effectué l’inversion pour obtenir la 
distribution. Une fois la table calculée, il suffit d’en extraire le minimum avec son 
indice complexe et sa distribution en taille pour avoir tous les paramètres 
recherchés. 
Comme cet indice m se décompose en deux parties : une partie réelle (n) et 
une partie imaginaire (χ), la table est bidimensionnelle. Le calcul de RMS est 
effectué pour un indice réel toujours compris entre 1,1 et 1,9 et un indice 
imaginaire toujours variant de 10-10 à 10+1. Pour l’indice réel, il y a 40 pas d’un 
incrément linéaire de 0,02. Pour l’indice imaginaire, il y a 50 pas et l’incrément est 
logarithmique, ce qui revient à multiplier la valeur précédente de l’indice 
imaginaire par un facteur de 1,66. La distribution est calculée pour 25 classes 
comprises entre 0,1 µm et 100 µm. Les paramètres de recherche sont larges, ce qui 
permet de travailler sur la majorité des mesures. Ceci représente 2 000 inversions 
avec 2 000 matrices K de 181 angles par 25 classes. 
Autour de la valeur minimale du RMS, on reconstruit une nouvelle table dont 
la largeur correspond à deux pas de la recherche précédente. On prend un nouveau 
pas de recherche, qui est une division par 4 du pas précédent dans notre cas. On 
effectue le calcul des RMS pour cette nouvelle table pour l’obtention d’un nouveau 
minimum. En général, on s’arrête à la troisième table. Dans ce travail de thèse, 
nous nous sommes intéressés essentiellement à la restitution de l’indice de 
réfraction. C’est pour cette raison que les paramètres de la granulométrie (nombre 
de classes et leur taille) ne sont pas modifiés entre les différentes tables. 
Le minimum est donc la plus petite différence entre la mesure et le modèle 
sur le domaine d’étude. Plus le domaine à étudier est petit, plus le temps de calcul 
est court car il y a moins de cas à étudier.  
Pour que cette méthode donne de bons résultats, il est nécessaire que la 
solution soit contenue dans la table. Si la table est de petite taille, il faut donc 
s’assurer au préalable ou a posteriori que la solution se situe bien dans le domaine 
d’étude. 
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4.3.3 Vérification du bon fonctionnement de la méthode 
d’inversion complète 
Dans le même esprit que pour les tests de sensibilité du paragraphe 4.2, des 
tests de bon fonctionnement ont été effectués afin de vérifier la validité de la 
méthode de la table « look-up ». Par conséquent, la méthode de restitution est 
d’abord testée à l’aide de mesures synthétiques. Les mesures synthétiques sont 
calculées à partir du modèle direct en prenant une distribution dimensionnelle 
définie avec trois paramètres (cf. équation 4.4) et un indice de réfraction fixé. Ces 
mesures synthétiques (en termes d’indicatrices de diffusion) sont ensuite toujours 
bruitées avec un bruit de 10 % qui simule les erreurs de mesure de l’instrument, 
comme explicité dans le paragraphe 4.2. La méthode de présentation est 
également la même. Dans la suite de ce paragraphe, nous allons détailler les 
résultats obtenus pour un nombre limité d’exemples. 
 
Figure 4-9 : Variations du RMS. La mesure synthétique a été calculée avec un indice de réfraction 
complexe m = 1,5 + i 10-3
La figure 4-9 représente les valeurs du RMS en fonction de l’indice de 
réfraction réel et imaginaire avec des valeurs itérées dans le domaine de variation 
de la première table de look-up. Dans le cas de cette figure, les mesures 
synthétiques ont été calculées avec un indice de réfraction complexe : 
m = 1,5 + i 10-3 (particules diffusantes) et rV = 5 µm, e = 1 et CV = 10-6. Les résultats 
montrent que la restitution de l’indice complexe est univoque (minimum unique) 
avec une excellente précision sur les deux composantes de l’indice réel et 
imaginaire (par rapport aux valeurs fixées initialement). 
La figure 4-10 représente les variations du RMS pour une population de 
particules qui aurait un indice de réfraction m = 1,5 + i 10-8, les paramètres 
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microphysiques restant inchangés. On peut remarquer que la restitution n’est pas 
univoque car même si la valeur de l’indice réel est bien restituée (n = 1,5), on ne 
peut fournir qu’une indication sur la valeur de l’indice imaginaire comme χ ≤ 10-4. 
 
Figure 4-10 : Variations du RMS. La mesure synthétique a été calculée avec un indice de réfraction 
complexe m = 1,5 + i 10-8 
La figure 4-11 correspond à une population de particules avec un indice 
m = 1,5 + i 10-4. On peut effectuer exactement les mêmes constations que pour la 
figure 4-10. Ceci correspond bien à ce qui a été discuté au sujet de la sensibilité 
des données dans le paragraphe 4.2. 
 
Figure 4-11 : Variations du RMS. La mesure synthétique a été calculée avec un indice de réfraction 
complexe m = 1,5 + i 10-4 
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Après avoir discuté les cas où les gouttes sont faiblement absorbantes, les 
possibilités de restitution pour des particules absorbantes vont être détaillées. La 
figure 4-12 représente les variations du RMS pour une population de particules qui 
aurait un indice de réfraction m = 1,5 + i 10-2. Ce cas-ci ressemble au cas de la 
figure 4-9 (m = 1,5 + i 10-3). L’indice de réfraction complexe peut être 
correctement déterminé. 
 
Figure 4-12 : Variations du RMS. La mesure synthétique a été calculée avec un indice de réfraction 
complexe m = 1,5 + i 10-2 
 
Figure 4-13 : Variations du RMS. La mesure synthétique a été calculée avec un indice de réfraction 
complexe m = 1,5 + i 10-0 
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La figure 4-13 correspond à une mesure synthétique avec une population des 
gouttes très absorbantes (m = 1,5 + i 1,0). On peut remarquer que l’on ne peut pas 
restituer l’indice réel. Il n’y a pas de minima, c’est plutôt une large étendue de 
valeurs identiques pour un indice complexe χ supérieur à 1. Dans ce cas, 
l’indication utilisée est que l’indice imaginaire χ est supérieur à 1. L’explication de 
ce phénomène est fournie au paragraphe 4.2 : les effets de l’augmentation de 
l’indice imaginaire sont exactement compensés par une augmentation de la 
concentration. 
Toutes les figures précédentes de ce paragraphe ont été obtenues en 
utilisant une mesure synthétique (ϕ*) similaire à notre appareil D2PN, c'est-à-dire 
l’angle de diffusion variant de 19° à 160°. 
Les résultats de la figure 4-14 concernent encore des particules très 
absorbantes m = 1,5 + i 1,0 mais avec un néphélomètre parfait qui mesurerait la 
lumière diffusée pour des angles de 0° à 180°. Dans ce cas, la restitution n’est 
toujours pas univoque car même si la valeur de l’indice imaginaire est bien 
restituée (χ = 1.0), ainsi que la concentration, en revanche l’indice réel est 
toujours indéterminé (pas de minimum bien marqué). Ceci est en adéquation avec 
la remarque du paragraphe 4.2. 
 
Figure 4-14 : Variations du RMS. La mesure synthétique a été calculée avec un indice de réfraction 
complexe m = 1,5 + i, pour un néphélomètre polaire parfait (angles de mesures de 0 à 180°) 
Les résultats présentés ci-dessus sont ceux qui ont été bruités avec un bruit 
de 10 %. Des tests ont été aussi effectués dans le cas où la fonction de phase n’est 
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pas bruitée. Les résultats sont les mêmes ; il n’y a pas de possibilités 
supplémentaires de restitution d’un indice dans le cas où les particules sont 
faiblement ou très fortement absorbantes. 
A partir des ces exemples ci-dessus la méthode complète d’inversion a été 
testée sur une large gamme d’indices : (n) de 1,1 à 1,9 et (χ) de 10-8 à 1. Il n’y a 
pas de changements entre les différents indices réels. Les minima sont situés de la 
même façon que pour l’indice réel de 1,5. La même étude a été réalisée pour les 
polarisations parallèle et perpendiculaire et les conclusions sont similaires. On peut 
toutefois dire que les minima sont plus accentués dans le cas de la polarisation 
perpendiculaire que pour la parallèle. 
On note que la limitation porte sur la restitution de l’indice réel uniquement 
pour des particules très absorbantes avec un indice imaginaire supérieur à 0,5. 
Pour des particules non absorbantes (χ ≤ 10-4), la valeur fournie par la méthode 
n’est qu’indicative. On obtient un ensemble de minima pour des valeurs χ ≤ 10-4 
sans un minimum bien marqué. Ceci est valable quel que soit l’indice réel et la 
polarisation de la lumière diffusée utilisée. 
4.3.4 Etude de l’incertitude des paramètres restitués 
Suite à la vérification sur quelques cas que la méthode complète de 
restitution fournissait bien les résultats attendus, une étude systématique a été 
réalisée afin de fournir une incertitude sur les paramètres microphysiques et 
l’indice restitués. 
4.3.4.1 Méthodologie 
 La réalisation de cette étude est composée de plusieurs étapes : 
1. synthétiser une mesure bruitée avec un indice de réfraction et une 
distribution connus, soit 5 paramètres (rV, e, CV, n et χ) 
2. utilisation de l’inversion pour restituer la distribution et l’indice de 
réfraction complexe à partir de la mesure synthétique 
3. stocker le résultat 
4. répéter les étapes 1, 2 et 3 autant de fois que nécessaire pour les 
cinq paramètres donnés. Dans notre étude, nous avons effectué 
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seulement 10 réalisations, pour des problèmes de temps. De ce fait, 
cette étude fournit seulement une indication de la précision de cette 
méthode. 
5. à partir des résultats stockés, faire l’étude statistique des écarts 
entre les valeurs restituées et la « vraie » valeur pour la totalité des 
paramètres.  
L’utilisation de mesures synthétiques est le moyen le plus juste pour 
estimer la précision de la méthode car on connaît exactement la valeur 
des paramètres à restituer. 
4.3.4.2 Résultats 
Les résultats sont exprimés cette fois-ci avec un écart-type expérimental ξ 
définie de la façon suivante : 
 ( )2
1
1 ∑
=
−=
nb
i
Vraii xxnb
ξ  (4.12) 
avec nb le nombre d’inversions, xi valeur du paramètre x après inversion, 
xVrai valeur du paramètre x pour calculer la donnée synthétique. 
Trois cas ont été étudiés, avec des mesures synthétiques semblables à de 
véritables mesures du D2PN. Le bruit ajouté aux mesures est toujours de 10 %, 
comme pour les exemples précédents. La grille de recherche est toujours conçue 
pour un indice réel compris entre 1,1 et 1,9 et un indice imaginaire variant de 10-10 
à 10+1. La distribution est calculée pour 25 classes comprises entre 0,1 µm et 
100 µm. Les paramètres de recherche sont larges, ce qui permet de travailler sur la 
majorité des mesures. Les 3 cas d’étude sont les suivants : 
- la section volumique efficace pour des angles de 19° à 160° (tableau 4-2) 
- l'intensité suivant la polarisation perpendiculaire pour des angles de 19° à 
169° (tableau 4-4) 
- l’intensité suivant la polarisation parallèle pour des angles de 10° à 160° 
(tableau 4-3) 
Les paramètres microphysiques initiaux sont : CV = 10-6 µm3/µm3, 
Dm = 4,61 µm et D03 = 13,6 µm. Les incertitudes de restitution de l’ensemble des 
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paramètres restent du même ordre de grandeur quelle que soit la valeur de l’indice 
réel. Par conséquent, la valeur pour chaque indice imaginaire est la moyenne des 
valeurs trouvées avec l’indice réel. Ceci justifie la représentation des tableaux en 
fonction de χ. 
Les tableaux complets avec la variation suivant l’indice réel est en 
annexe C. 
χ ∆n ∆χ/χ ∆CV/CV ∆Dm/Dm ∆D03/D03 
10+0 0,4474 925% 91% 82% 86% 
10-2 0,0300 85% 66% 72% 139% 
10-3 0,0416 61% 58% 53% 290% 
10-4 0,0102 154% 38% 43% 143% 
10-8 0,0311 8311985% 59% 31% 192% 
Tableau 4-2 : Estimation de l’incertitude de restitution de la méthode d’inversion sur les mesures de 
diffusion totale du D2PN avec un bruit de mesure de 10% (angle de mesure de 19° à 160°). Les 
paramètres restitués sont : n l’indice réel, χ l’indice imaginaire, CV concentration en volume, Dm diamètre 
moyen, D03 diamètre volumique médian. 
χ ∆n ∆χ/χ ∆CV/CV ∆Dm/Dm ∆D03/D03 
10+0 0,4192 62% 266% 81% 224% 
10-2 0,0325 39% 57% 58% 165% 
10-3 0,0086 54% 46% 40% 179% 
10-4 0,0047 341% 199% 39% 192% 
10-8 0,0118 2562259% 64% 34% 154% 
Tableau 4-3 : Estimation de l’incertitude de restitution de la méthode d’inversion sur les mesures de 
diffusion suivant la polarisation parallèle du D2PN avec un bruit de mesure de 10% (angle de mesure de 
10° à 160°). Les paramètres restitués sont : n l’indice réel, χ l’indice imaginaire, CV concentration en 
volume, Dm diamètre moyen, D03 diamètre volumique médian. 
χ ∆n ∆χ/χ ∆CV/CV ∆Dm/Dm ∆D03/D03 
10+0 0,3348 100% 101% 95% 570% 
10-2 0,0303 64% 66% 75% 380% 
10-3 0,0107 54% 41% 54% 150% 
10-4 0,0047 133% 39% 32% 256% 
10-8 0,0063 856082% 30% 33% 106% 
Tableau 4-4 : : Estimation de l’incertitude de restitution de la méthode d’inversion sur les mesures de 
diffusion suivant la polarisation perpendiculaire du D2PN avec un bruit de mesure de 10% (angle de 
mesure de 19° à 169°). Les paramètres restitués sont : n l’indice réel, χ l’indice imaginaire, 
CV concentration en volume, Dm diamètre moyen, D03 diamètre volumique médian. 
Les incertitudes fournies peuvent sembler grandes, mais il faut rappeler que 
le domaine de recherche est grand et que l’incertitude est exprimée linéairement. 
Par exemple, si la valeur restituée de l’indice imaginaire est 2 au lieu de 1, 
l’erreur est de 100 % et pourtant l’ordre de grandeur est correct sur le domaine de 
10-10 à 10. La solution est trouvée sur la bonne décade parmi les 11. 
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Pour des particules faiblement absorbantes, l’incertitude ∆χ/χ est très 
grande, mais la méthode ne fournit que l’indication χ ≤ 10-4. Dans ce cas-ci, 
l’incertitude n’a pas de sens. 
Il est bon de rappeler également qu’il n’y a pas de resserrement de 
l’étendue de recherche pour les paramètres microphysiques entre les différentes 
tables au cours de l’inversion. 
4.4 Conclusion 
Une méthode de restitution « look-up table » associée avec une méthode 
d’inversion pour calculer le spectre dimensionnel, est parfaitement capable de 
retrouver l’indice de réfraction complexe et la distribution en taille d’une 
population de particules sphériques. Cette méthode est capable de travailler sur 
une large gamme de valeurs d’indice de réfraction et de diamètre de particules.  
Une étude théorique a permis de déterminer les limites et la précision de la 
méthode de restitution de l’indice de réfraction. La limitation porte sur la 
restitution de l’indice réel lorsque les particules sont très absorbantes avec un 
indice imaginaire supérieur à 0,5. Dans le domaine exploré, l’erreur de restitution 
est inférieure à 10% sur les deux composantes de l’indice de réfraction. 
Des tests peuvent donc être effectués avec des données réelles. 
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5 Inversion de données expérimentales 
Suite aux bons résultats fournis par les tests sur des mesures synthétiques, la 
méthode d’inversion complète a été testée avec des données issues du D2PN et du 
néphélomètre aéroporté. 
5.1 Inversion des  données du D2PN 
Nous présentons ci-dessous un seul exemple détaillé de mesures effectuées 
par le D2PN pour des gouttes d’eau (indice réel de 1,329 et indice imaginaire de 
1,25.10-7 pour la longueur d’onde de 800 nm du laser du D2PN, d’Almeida et al., 
1991). La mesure effectuée par le D2PN de la section efficace volumique est 
représentée sur la figure 5-1. Elle a été obtenue avec un générateur VOAG 
(Vibrating Orifice Aérosols Generator). 
 
Figure 5-1 : Partie haute : section efficace volumique de diffusion pour de grosses gouttes d’eau, mesurée 
par le D2PN et après inversion. Le générateur de gouttes est un VOAG. Partie basse : Distribution 
dimensionnelle volumique en volume (25 classes) 
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Les résultats de la méthode de restitution de l’indice de réfraction complexe 
sont représentés sur les figures 5-1 et 5-2 (même représentation que les autres 
figures RMS telle que la figure 4-1). L’examen de la figure 5-2 montre que la valeur 
de l’indice réel (1,329) est bien restituée. En revanche, la restitution de la valeur 
de l’indice imaginaire, bien que présentant un minimum à 5.10-11, n’est 
qu’indicative car elle est inférieure à 10-4.  
 
 
Figure 5-2 : Variations du RMS dans le cas de la restitution pour des gouttes d’eau. 
 
Le calcul de la section efficace volumique avec l’indice de réfraction et la 
distribution trouvés est aussi reporté sur la figure 5-1. On constate malgré 
l’incertitude sur l’indice imaginaire, l’excellente restitution de l’effet radiatif de 
cette population de particules. La seule et unique hypothèse sur cette population a 
été que les particules étaient sphériques. La distribution retrouvée est 
monomodale et assez étroite, ce qui correspond à une distribution typique d’un 
générateur VOAG (Vibrating Orifice Aerosols Generator). 
La méthode de restitution a été testée ‘en aveugle’ sur un jeu de mesures 
réalisées avec le D2PN pour plusieurs populations de particules de différents 
indices (différents liquides) et de différentes tailles de gouttes (différents 
générateurs). 
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Tous les résultats de cette série d’inversion se trouvent dans le tableau ci-
dessous : 
  indice 
  réel restitué réel vrai imaginaire 
Diamètre 
moyen 
(Dm) 
Diamètre 
volumique 
médian (D03) 
Taille 
Générateur 
50 % + 50 % 1,429 1,410 3,13.10-10 1,44 106,07 gros 
Eau 1,324 1,329 5,31.10-11 2,57 14,43 moyen 
Ethanol 1,454 1,360 5,74.10-02 0,29 120,55 petit 
DEHS 1,925 1,452 5,62.10-08 0,24 0,21 petit 
Eau 1,329 1,329 6,84.10-11 2,50 85,55 gros 
5 % + 95 % 1,364 1,370 6,84.10-11 1,90 133,18 gros 
Eau 1,861 1,329 4,79.10-01 0,39 4,17 petit 
P
ar
al
lè
le
 
50 % + 50 % 1,445 1,410 1,82.10-10 0,36 0,94 petit 
Eau 1,320 1,329 8,27.10-11 1,65 2,14 petit 
DEHS 1,460 1,450 3,89.10-03 0,48 1,46 petit 
Eau 1,331 1,329 7,92.10-05 12,60 72,40 gros 
5 % + 95 % 1,375 1,370 2,78.10-05 1,58 50,83 gros 
50 % + 50 % 1,438 1,410 1,64.10-04 15,60 52,85 gros 
Eau 1,316 1,329 9,09.10-11 2,74 5,75 moyen 
50 % + 50 % 1,395 1,410 9,86.10-09 0,34 0,86 petit P
er
pe
nd
ic
ul
ai
re
 
Ethanol 1,354 1,360 8,81.10-11 1,18 2,44 petit 
DEHS 1,455 1,450 2,16.10-05 0,41 1,68 petit 
50 % + 50 % 1,436 1,410 1,98.10-04 2,53 77,11 gros 
5 % + 95 % 1,375 1,370 8,81.10-11 1,83 54,39 gros 
Eau 1,311 1,329 8,81.10-11 1,57 2,00 petit 
Eau 1,324 1,329 5,48.10-11 2,88 10,89 moyen 
Ethanol 1,350 1,360 1,90.10-09 1,51 2,62 petit 
50 % + 50 % 1,460 1,410 1,76.10-03 0,55 1,45 petit 
To
ta
le
 
Eau 1,329 1,329 5,31.10-11 33,48 56,41 gros 
Tableau 5-1 : Tableau récapitulatif des tests en aveugle de la méthode de restitution. DEHS : Di-Ethyl-
Hexyl-Sebaçate est une huile transparente. 50% + 50% correspond à un mélange de 50% DEHS, 50% 
d’éthanol, 5% + 95%, mélange de 5 % DEHS et 95% d’éthanol. 
On peut remarquer que l’inversion des mesures suivant la polarisation 
parallèle est moins bonne que pour les autres. Dans le cas de la polarisation 
perpendiculaire, les résultats sont meilleurs. Cette même constatation avait été 
soulignée à la fin du paragraphe 4.3.3 sur l’étude théorique de la validité de 
fonctionnement de l’inversion complète. Dans ce cas, à une exception près, la 
précision sur l’indice réel est de 0,01 soit inférieur à 1 % pour des indices compris 
entre 1,33 et 1,45. Compte tenu du faible domaine de variation de l’indice réel et 
de l’incertitude sur ces données réelles inférieure à 5 %, il n’est pas surprenant de 
trouver avec nos données expérimentales une précision de restitution meilleure 
que dans le paragraphe 4.3. 
Nous connaissons mal le spectre des aérosols mesurés. Nous avons seulement 
l’information sur le générateur qui a produit cette population de particules. Dans 
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le tableau 5-1, les termes gros, moyen et petit correspondent respectivement au 
générateur VOAG TSI 3050, aux expériences réalisées dans la chambre à brouillard 
de la DDE et au générateur Pallas PLG 2000 (générateur type bubbling ou 
pétillement). De plus, il n’y a pas de resserrement de la largeur de recherche des 
rayons des particules entre les différentes tables durant une inversion. 
Le temps de calcul moyen de l’inversion est d’environ 9 GHz.h, soit 4,5 
heures sur un microprocesseur de 2 GHz. Ce temps de calcul est seulement le 
temps servant à l’inversion complète et ne tient pas compte du temps pour 
calculer les matrices noyaux. Les matrices noyaux sont calculées une seule fois puis 
stockées sur le disque dur pour être réutilisées après. 
5.2 Inversion des  données du néphélomètre aéroporté 
Suite aux bons résultats de la méthode d’inversion complète obtenus avec 
des données de laboratoire, des tests ont été effectués avec les données collectées 
en nuages à l’aide du néphélomètre polaire aéroporté (Gayet et al., 1997). La 
polarisation n’est pas mesurée. Pour ce néphélomètre, le nombre de classes a été 
réduit à 12 plutôt que 25, car il a moins de points de mesure. 
Trois cas ont été étudiés toujours en aveugle, deux étaient des mesures 
d’indicatrices de diffusion en nuages d’eau liquide et le troisième était une mesure 
effectuée dans un contrail. Le FSSP était également monté sur l’avion de 
recherche, en même temps. Ceci permettra d’effectuer une inter-comparaison 
entre les résultats de ces deux appareils. 
Néphélomètre aéroporté FSSP  
n χ CV Dm D03 CV Dm D03 
Eau 1 1,329 7.10-11 5,1.10-8 8,06 9,99 4,9.10-8 11,21 16,71 
Eau 2 1,325 6.10-11 2,2.10-8 4,87 5,88 1,8.10-8 6,61 7,25 
Contrail 1,338 6.10-11 0,05.10-8 1,80 2,13 0,1.10-8 0,63 0,88 
Tableau 5-2 : Indice de réfraction et paramètres microphysiques (12 classes de rayon) issus de l’inversion 
des données du néphélomètre aéroporté et paramètres microphysiques du FSSP. 
Le tableau 5-2 présente les résultats de l’inversion des données du 
néphélomètre aéroporté et les paramètres intégraux du FSSP. On peut remarquer 
que dans les deux cas correspondant à de l’eau, les paramètres microphysiques 
120 
 Chapitre 5 : Inversion de données expérimentales 
issus de l’inversion correspondent bien avec les données issues du FSSP. Ce bon 
accord est observé bien que la granulométrie de ces deux cas soit très différente. 
Dans le cas Eau 1, la comparaison entre les deux distributions volumiques des deux 
appareils (figure 5-3) montre peu de différences. Les différences peuvent 
s’expliquer par des classes de diamètres différents entre les deux appareils. 
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Figure 5-3 : Distributions volumiques en volume issues du FSSP et de l’inversion des données du 
néphélomètre aéroporté (cas Eau 1) 
Pour les indices des deux cas de gouttelettes d’eau liquide, on retrouve bien 
le bon indice réel. Le minimum pour l’indice réel est bien marqué et unique 
contrairement à l’indice imaginaire où le minimum n’est pas univoque (figure 5-4). 
On peut constater aussi que les particules ne sont pas absorbantes, ce qui 
correspond bien à de l’eau. 
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Figure 5-4 : Variations du RMS dans le cas de la restitution pour des gouttes d’eau avec les données du 
néphélomètre aéroporté (Eau 1). 
De ce fait, la section efficace volumique calculée avec les paramètres après 
inversion est en accord avec les mesures (figure 5-5). La méthode est donc 
adaptable au néphélomètre aéroporté et permet d’affirmer que dans ces deux cas, 
les particules nuageuses échantillonnées étaient des gouttes d’eau sphériques. 
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Figure 5-5 : Sections volumiques efficaces normalisées mesurée et calculée avec les paramètres issus de 
l’inversion de données du néphélomètre aéroporté (cas Eau 1) 
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Dans le cas « Contrail », on peut remarquer (tableau 5-2) une discordance 
entre les données microphysiques issues de l’inversion et celles du FSSP. De plus, 
l’indice de réfraction, en particulier la partie réelle, ne correspond pas à de l’eau. 
Pourtant, la section volumique efficace calculée avec les paramètres de l’inversion 
peut paraître semblable à celle qui a été mesurée (figure 5-7). Par conséquent, les 
paramètres trouvés sont une solution. Néanmoins, cette solution a plus 
d’incertitude car le minimum est moins marqué (figure 5-6). D’autre part un 
examen attentif de la figure 5-7 montre que nos points de mesure ne se 
repartissent pas aléatoirement par rapport à la solution trouvée. Pour les angles 
inférieurs à 30°, tous les points de mesure sont supérieurs à la solution. Entre 30° 
et 70°, c’est le contraire. Au-delà de 150°, de grandes différences subsistent. 
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Figure 5-6 : Variations du RMS dans le cas de la restitution pour le cas des mesures de contrail avec le 
néphélomètre aéroporté. 
On peut dire néanmoins que les particules sont de petites tailles et que ce 
n’est pas de l’eau liquide. Les contrails sont issues des moteurs d’avion. Ceux-ci 
rejettent principalement de l’eau, du CO2 et un peu de suie (carbone imbrûlé).  
L’eau pourrait être sous forme solide (glace). L’indice de réfraction de la 
glace est 1,304 + i 1,47.10-7, ce qui ne correspond pas à la valeur trouvée. 
  123 
Chapitre 5 : Inversion de données expérimentales 
La suie a un indice de réfraction de 1,750 + i 0,43, ce qui ne correspond pas 
avec la valeur de l’indice trouvée. Par contre, la taille des particules est petite ce 
qui serait plus compatible avec la suie. 
Une des possibilités serait le mélange eau liquide + suie. En prenant 
l’hypothèse que le mélange est homogène, un pourcentage de 2,2 % de suie dans 
l’eau permet d’obtenir un indice de 1,338 (2,2 % x 1,75 + 97,8 % x 1,329). Par 
contre, le calcul pour l’indice imaginaire fournirait une valeur de 9,5.10-3. Compte 
tenu de cette valeur, la méthode d’inversion aurait due la trouver précisément. 
Le mélange homogène suie + eau liquide est une explication possible, mais 
n’est pas complètement acceptable. Une des possibilités est d’avoir un noyau de 
suie entouré d’eau mais d’autres solutions pourraient convenir comme la présence 
de particules non-sphériques ou la présence d’un autre produit. 
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Figure 5-7 : Sections volumiques efficaces normalisées mesurée et calculée avec les paramètres issus de 
l’inversion de données du néphélomètre aéroporté (cas Contrails) 
D’autres travaux utilisant ces différentes hypothèses seraient nécessaires 
pour apporter des éléments de réponse à l’interprétation de ces mesures. 
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5.3 Conclusion 
Des tests de la méthode d’inversion ont été effectués sur des mesures 
réelles du D2PN et du néphélomètre aéroporté. Les correspondances et inter-
comparaison entre différents appareils de mesures ont permis de s’assurer de 
l’applicabilité et de la validité de cette méthode avec ces données réelles. 
Cette méthode peut par conséquent être utilisée avec d’autres instruments 
du même type. 
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La connaissance des propriétés optiques et microphysiques des particules 
atmosphériques (aérosols, nuages de glace ou de poussières) est nécessaire pour la 
modélisation du bilan énergétique de la terre, pour l’estimation de la durée de vie 
des nuages et pour la détection des constituants de l'atmosphère. 
Afin de mieux connaître ces propriétés, différents appareils ont été 
développés. Les néphélomètres polaires sont des instruments adaptés pour la 
mesure de propriétés optiques, en particulier celle de la diffusion. 
Un des ces néphélomètres est le néphélomètre polaire à double polarisation 
(D2PN). C’est un appareil de laboratoire qui mesure la puissance de la lumière 
diffusée en fonction de l’angle suivant deux directions de polarisation, l’une 
parallèle et l’autre perpendiculaire au plan d’observation. Il a été montré que les 
données expérimentales du D2PN ont une incertitude inférieure à 5%. Grâce à ces 
mesures, la fonction de phase, le coefficient de diffusion et le degré de 
polarisation linéaire peuvent être déduits ainsi que des paramètres directement 
liés tels que le facteur d’asymétrie, le coefficient de diffusion linéique, … 
Pour retrouver d’autres paramètres, il est nécessaire de faire appel à des 
algorithmes d’inversion. Une étude de sensibilité a été effectuée afin de vérifier la 
faisabilité de la restitution simultanée de l’indice de réfraction complexe en même 
temps que la distribution, pour une population de gouttes sphériques. Elle a permis 
de déterminer le domaine d’application et la précision de la méthode de 
restitution en fonction de l’indice de réfraction. Elle a également fourni des 
limitations telle que l’impossibilité de la restitution de l’indice réel lorsque les 
particules sont très absorbantes avec un indice imaginaire supérieur à 0,5. Une 
autre limitation est l’incapacité de fournir une valeur précise de l’indice imaginaire 
pour des particules faiblement absorbantes. 
Une méthode de restitution a donc été adaptée aux données du D2PN. C’est 
une méthode type « look-up table » associée avec une méthode d’inversion pour 
calculer le spectre dimensionnel. Elle est donc capable de retrouver l’indice de 
réfraction complexe et la distribution en taille d’une population de particules 
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sphériques. Cette méthode peut travailler sur une large gamme de valeurs 
d’indices de réfraction et de diamètres de particules.  
Des tests effectués avec des mesures du D2PN ont permis d’assurer la 
validité de cette méthode avec ce type de données. La meilleure précision est 
obtenue en utilisant la lumière diffusée qui est polarisée dans le plan 
perpendiculaire au plan d’observation. 
Une telle méthode peut être appliquée sur d’autres instruments du type 
néphélomètre polaire tel que le néphélomètre polaire aéroporté (Gayet et al., 
1997). 
Les propriétés de polarisation en diffusion latérale et arrière sont très 
sensibles aux caractères non sphériques ainsi qu’à la rugosité de surface des 
particules. C’est ainsi que les diffusions mesurées avec le D2PN pour des 
populations de suie, de pollen, de sable ou de particules sphériques sont très 
différentes. Il devient alors intéressant d’étudier la faisabilité de restituer un 
paramètre de forme des particules. Ce paramètre peut être le facteur de forme 
(aspect ratio) des ellipsoïdes, la rugosité de surface de particules sphériques ou 
autres. 
Il est prioritaire de s’occuper des particules les plus présentes dans 
l’atmosphère qui sont les poussières minérales et les sels de mer. Pour cela, une 
campagne de mesures internationale a déjà été faite en 2008 avec le D2PN à 
Karlsruhe (Allemagne) afin d’étudier plusieurs types de sable. La présence de 
nombreux appareils différents devrait permettre de disposer d’un ensemble 
complet de données nécessaires à l’interprétation de l’effet radiatif des sables. 
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Biographie 
Gustav Mie est un physicien allemand né le 29 septembre 1868 à Rostock et 
décédé le 13 février 1957 à Freiburg-im-Briesgau. Son nom complet est Gustav 
Adolf Feodor Wilhelm Ludwig Mie. 
 
Photo de Gustav Mie 
 
Mie s’inscrit en 1886 à l’université de Rostock où il étudie les mathématiques 
et la physique. Il choisit aussi comme matières optionnelles la chimie, la zoologie, 
la géologie, la minéralogie, l’astronomie ainsi que la logique et la métaphysique. 
Il continue en 1889 à l’université de Heidelberg où il achève ses études de 
mathématiques à l’âge de 22 ans. 
En 1897, il s’inscrit à l’université de Göttingen sur la liste d'aptitude aux 
fonctions de professeur des universités en physique théorique et est appelé en 1902 
à exercer ces fonctions à l’université de Greifswald en tant que Extraordinarius 
(enseignant) en physique théorique. En 1917 il est nommé Ordinariat pour la 
physique expérimentale à l’université de Halle. 
En 1924, il est nommé directeur de l’institut de physique à l’université de 
Freiburg-im-Briesgau, où il exerce jusqu’à sa retraite en 1935. 
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Pendant son séjour à Greifswald, il publie dans les annales de physique en 
1908, sa méthode de calcul de la diffusion de la lumière par des particules 
sphériques homogènes sous le nom « Beiträge zur Optik trüber Medien, speziell 
kolloidaler Metallösungen » (Contributions à l’optique des milieux troubles, en 
particulier les suspensions colloïdales métalliques). La théorie de Mie, qui porte 
bien évidement son nom, est aussi appelée théorie de Lorenz-Mie. Cette théorie 
permet de décrire l'interaction de la lumière avec une particule sphérique. Elle est 
fondée sur la théorie électromagnétique et les équations de Maxwell. Elle donne 
une solution rigoureuse au problème de la diffusion d’une onde plane 
monochromatique sur une sphère métallique. Cette théorie continue à avoir un 
grand intérêt dans différents domaines scientifiques tels que l’astrophysique, la 
caractérisation optique des particules, … 
Gustav Mie a contribué non seulement au développement de la physique 
dans le domaine de l’électromagnétisme mais aussi au principe et à la théorie de la 
relativité. Son dévouement pour les normes lui permet de développer en 1910 son 
propre système d’unité de mesure Mies-System. À Freiburg-im-Briesgau sous le 
régime nazis, Mie était membre de l’opposition universitaire appelé "Freiburger 
Kreise" et sympathisant du "Freiburger Konzils". 
 
En son honneur, un cratère de la planète Mars porte son nom. 
 
Petite chronologie 
1868 : Naissance de Gustav Mie 
1871 : Lord Rayleigh (John William Strutt) publie une explication de la 
couleur du ciel en la reliant à la diffusion de la lumière par les molécules d'air. 
1873 : James Clerk Maxwell publie sous sa forme définitive ses célèbres 
équations de Maxwell qui relient magnétisme, électricité en une même série 
d’équations. 
1905 : Albert Einstein publie la Relativité Restreinte. 
1908 : Gustav Mie publie la théorie de Mie 
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1915 : Publication de la Relativité Générale par Einstein 
1922-28 : Sir Chandrashekhara Venkata Râman découvre et explique la 
diffusion Raman 
1950 : Subrahmanyan Chandrasekhar, neveu de Raman, publie son livre 
Radiative Transfert dans lequel figurent les relations entre les différents éléments 
de la matrice de diffusion  
1957 : Mort de Gustav Mie 
 
 
 
Informations trouvées sur Internet et principalement sur Wikipédia. 
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La puissance reçue par le capteur : 
 Ω= ).(..)( 0 θϕθ echIP V  (B.1) 
avec  P : la puissance reçue (W) 
 I0 : intensité incidente (W/m2) 
  : volume d’échantillonnage (mechV
3) 
 ϕ : section efficace volumique (m2/(m3.sr)) 
Ω : angle solide du capteur (sr) 
θ : angle de diffusion 
 
L’intensité incidente dépend de la puissance du laser et de sa surface : 
 
4
20
LD
PI Lπ=  (B.2) 
Le volume d’échantillonnage est l’intersection de 2 cylindres 
perpendiculaires de même diamètre. Ce diamètre est celui du faisceau laser. 
 3
3
2
Lech D=V  (B.3) 
L’angle solide de vue du capteur est exprimé de la façon suivante : 
 2
2
4
bras
capt
L
dπ
=Ω  (B.4) 
La puissance reçue par le capteur est transformée en tension via 
l’électronique du capteur. Cette électronique a une sensibilité G. 
 
G
TP )()( θθ =  (B.5) 
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La première formule devient :  
 2
2
3
2
4)(.
3
2
4
)(
bras
capt
L
L
L
d
D
D
P
G
T
L
π
θϕπ
θ =  (B.6) 
Après quelques simplifications, on arrive à l’expression : 
 )(
2
3
)( 2
2
θθϕ T
PdGD
L
LcaptL
bras=  (B.7) 
Pour la section efficace volumique, 
 )(
2
32)( 2
22
2 θλ
πθϕ T
PdGD
Lk
LcaptL
bras⎟⎠
⎞⎜⎝
⎛=  (B.8) 
Avec  T = tension du capteur 
 Lbras = 0,15 m (longueur du bras) dans le cas où le dispositif est sans 
lentille (0,14 m si la lentille est installée) 
 dcapt = 0,0005 m (diamètre du capteur) ou 0,0022 m avec la lentille 
G = 106 V/W (sensibilité ou réponse en tension du capteur) 
 DL = 0,01 m (diamètre du faisceau laser) 
 λ = 0,8 µm (longueur d’onde du laser) 
 PL = 1 W (puissance du laser) 
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Annexe C : Tableaux d’incertitude de la méthode 
d’inversion 
 
Estimation de l’incertitude de restitution de la méthode d’inversion sur 
les mesures de diffusion suivant la mesure de diffusion totale du D2PN avec un 
bruit de mesure de 10% (angle de mesure de 19° à 160°). Les paramètres 
restitués sont n l’indice réel, χ l’indice imaginaire, CV concentration en volume, 
Dm diamètre moyen, D03 diamètre volumique médian. 
χ ∆n ∆χ/χ ∆CV/CV ∆Dm/Dm ∆D03/D03 
10-0 0,4474 925% 91% 82% 86% 
10-2 0,0300 85% 66% 72% 139% 
10-3 0,0416 61% 58% 53% 290% 
10-4 0,0102 154% 38% 43% 143% 
10-8 0,0311 8311985% 59% 31% 192% 
 
Les tableaux suivants correspondent au détail, en fonction de l’indice réel n 
pour chaque cas d’étude de l’indice imaginaire. 
Pour un indice imaginaire χ de 1 : 
n ∆n ∆χ/χ ∆CV/CV ∆Dm/Dm ∆D03/D03 
1,3 0,3338 873% 91% 87% 109% 
1,4 0,3788 1038% 89% 84% 73% 
1,5 0,4081 822% 87% 78% 96% 
1,6 0,4782 875% 92% 79% 74% 
1,7 0,5921 1000% 95% 85% 71% 
Pour un indice imaginaire χ de 10-2 : 
n ∆n ∆χ/χ ∆CV/CV ∆Dm/Dm ∆D03/D03 
1,3 0,0056 78% 86% 86% 268% 
1,4 0,0099 66% 65% 82% 140% 
1,5 0,0297 40% 54% 63% 30% 
1,6 0,0454 132% 58% 56% 49% 
1,7 0,0379 81% 64% 68% 51% 
Pour un indice imaginaire χ de 10-3 : 
n ∆n ∆χ/χ ∆CV/CV ∆Dm/Dm ∆D03/D03 
1,3 0,0032 51% 45% 58% 326% 
1,4 0,0017 44% 56% 65% 124% 
1,5 0,0054 54% 43% 49% 348% 
1,6 0,0133 86% 86% 29% 262% 
1,7 0,0919 61% 51% 54% 331% 
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Pour un indice imaginaire χ de 10-4 : 
n ∆n ∆χ/χ ∆CV/CV ∆Dm/Dm ∆D03/D03 
1,3 0,0024 94% 23% 17% 71% 
1,4 0,0019 115% 35% 35% 125% 
1,5 0,0040 125% 33% 58% 150% 
1,6 0,0070 179% 56% 38% 212% 
1,7 0,0209 215% 32% 52% 107% 
Pour un indice imaginaire χ de 10-8 : 
n ∆n ∆χ/χ ∆CV/CV ∆Dm/Dm ∆D03/D03 
1,3 0,0017 95% 17% 37% 27% 
1,4 0,0013 494581% 17% 27% 35% 
1,5 0,0021 1543305% 28% 19% 50% 
1,6 0,0092 5531219% 89% 24% 322% 
1,7 0,0688 17669882% 92% 43% 274% 
 
 
Estimation de l’incertitude de restitution de la méthode d’inversion sur 
les mesures de diffusion suivant la polarisation perpendiculaire du D2PN avec 
un bruit de mesure de 10% (angle de mesure de 19° à 169°). Les paramètres 
restitués sont n l’indice réel, χ l’indice imaginaire, CV concentration en volume, 
Dm diamètre moyen, D03 diamètre volumique médian. 
χ ∆n ∆χ/χ ∆CV/CV ∆Dm/Dm ∆D03/D03 
10-0 0,3348 100% 101% 95% 570% 
10-2 0,0303 64% 66% 75% 380% 
10-3 0,0107 54% 41% 54% 150% 
10-4 0,0047 133% 39% 32% 256% 
10-8 0,0063 856082% 30% 33% 106% 
 
Les tableaux suivants correspondent au détail, en fonction de l’indice réel n 
pour chaque cas d’étude de l’indice imaginaire. 
Pour un indice imaginaire χ de 1 : 
n ∆n ∆χ/χ ∆CV/CV ∆Dm/Dm ∆D03/D03 
1,3 0,1274 98% 59% 95% 641% 
1,4 0,2193 97% 66% 95% 590% 
1,5 0,3088 98% 132% 95% 480% 
1,6 0,4038 110% 153% 95% 589% 
1,7 0,4875 98% 50% 95% 538% 
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Pour un indice imaginaire χ de 10-2 : 
n ∆n ∆χ/χ ∆CV/CV ∆Dm/Dm ∆D03/D03 
1,3 0,0041 28% 45% 64% 121% 
1,4 0,0063 79% 80% 85% 289% 
1,5 0,0156 50% 66% 54% 357% 
1,6 0,0410 59% 49% 74% 360% 
1,7 0,0512 85% 81% 90% 607% 
Pour un indice imaginaire χ de 10-3 : 
n ∆n ∆χ/χ ∆CV/CV ∆Dm/Dm ∆D03/D03 
1,3 0,0016 27% 68% 45% 216% 
1,4 0,0014 23% 38% 27% 115% 
1,5 0,0022 39% 26% 53% 135% 
1,6 0,0049 72% 26% 66% 65% 
1,7 0,0232 80% 32% 69% 176% 
Pour un indice imaginaire χ de 10-4 : 
n ∆n ∆χ/χ ∆CV/CV ∆Dm/Dm ∆D03/D03 
1,3 0,0024 118% 13% 14% 16% 
1,4 0,0010 137% 10% 29% 11% 
1,5 0,0021 83% 21% 42% 144% 
1,6 0,0034 84% 35% 20% 239% 
1,7 0,0094 205% 76% 45% 498% 
Pour un indice imaginaire χ de 10-8 : 
n ∆n ∆χ/χ ∆CV/CV ∆Dm/Dm ∆D03/D03 
1,3 0,0022 473641% 14% 33% 30% 
1,4 0,0013 698528% 35% 28% 128% 
1,5 0,0013 488936% 12% 25% 27% 
1,6 0,0024 1162617% 17% 42% 24% 
1,7 0,0137 1166776% 50% 34% 194% 
 
 
Estimation de l’incertitude de restitution de la méthode d’inversion sur 
les mesures de diffusion suivant la polarisation parallèle du D2PN avec un bruit 
de mesure de 10% (angle de mesure de 10° à 160°). Les paramètres restitués 
sont n l’indice réel, χ l’indice imaginaire, CV concentration en volume, Dm 
diamètre moyen, D03 diamètre volumique médian. 
χ ∆n ∆χ/χ ∆CV/CV ∆Dm/Dm ∆D03/D03 
10-0 0,4192 62% 266% 81% 224% 
10-2 0,0325 39% 57% 58% 165% 
10-3 0,0086 54% 46% 40% 179% 
10-4 0,0047 341% 199% 39% 192% 
10-8 0,0118 2562259% 64% 34% 154% 
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Les tableaux suivants correspondent au détail, en fonction de l’indice réel n 
pour chaque cas d’étude de l’indice imaginaire. 
Pour un indice imaginaire χ de 1 : 
n ∆n ∆χ/χ ∆CV/CV ∆Dm/Dm ∆D03/D03 
1,3 0,5774 92% 417% 73% 330% 
1,4 0,4947 87% 388% 85% 317% 
1,5 0,4031 53% 158% 92% 172% 
1,6 0,3066 8% 38% 83% 69% 
1,7 0,2098 5% 42% 71% 82% 
Pour un indice imaginaire χ de 10-2 : 
n ∆n ∆χ/χ ∆CV/CV ∆Dm/Dm ∆D03/D03 
1,3 0,0053 33% 46% 73% 59% 
1,4 0,0053 19% 50% 53% 101% 
1,5 0,0087 9% 71% 36% 235% 
1,6 0,0113 21% 53% 49% 253% 
1,7 0,0708 75% 61% 72% 51% 
Pour un indice imaginaire χ de 10-3 : 
n ∆n ∆χ/χ ∆CV/CV ∆Dm/Dm ∆D03/D03 
1,3 0,0044 60% 36% 60% 141% 
1,4 0,0035 42% 14% 33% 32% 
1,5 0,0058 42% 12% 44% 22% 
1,6 0,0072 74% 82% 26% 351% 
1,7 0,0160 47% 48% 29% 121% 
Pour un indice imaginaire χ de 10-4 : 
n ∆n ∆χ/χ ∆CV/CV ∆Dm/Dm ∆D03/D03 
1,3 0,0024 506% 460% 51% 370% 
1,4 0,0020 299% 13% 24% 25% 
1,5 0,0039 212% 37% 37% 195% 
1,6 0,0041 298% 29% 43% 70% 
1,7 0,0082 344% 41% 36% 113% 
Pour un indice imaginaire χ de 10-8 : 
n ∆n ∆χ/χ ∆CV/CV ∆Dm/Dm ∆D03/D03 
1,3 0,0024 1133692% 30% 28% 115% 
1,4 0,0031 1474933% 16% 21% 33% 
1,5 0,0028 1597024% 28% 34% 105% 
1,6 0,0045 4273914% 54% 31% 135% 
1,7 0,0255 2923756% 124% 48% 273% 
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Les pages suivantes sont la reproduction de l’article sur l’étude de la 
sensibilité des données du D2PN à la granulométrie et à l’indice de réfraction 
complexe. Cet article a été publié au Journal of Quantitive Spectroscopy and 
Radiative Transfert dans le numéro 109 de septembre 2008. 
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On the base of a lookup table approach we performed sensitivity tests of dual-
polarization polar nephelometer (D2PN) data to optical and microphysical parameters
of ensembles of spherical particles. Measurement errors were modeled as Gaussian
random variables. It is shown that D2PN data enable to retrieve some microphysical
parameters (depending on the case) along with the assessment of the complex refractive
index. In the case of the low absorbing particles, measurement errors substantially
reduce the sensitivity to the imaginary part of the refractive index and only the range of
the imaginary part can be estimated, whereas the real part of the refractive index and
the microphysical parameters can be retrieved. When the absorption of spherical
particles is moderate, i.e., 104pwp0.5, the real n and imaginary w parts of the refractive
index can be deduced along with the microphysical parameters. In the case when the
absorption of spherical particles is high, only the microphysical characteristics and the
imaginary part can be retrieved. These limitations on retrieval should be valid for data of
other instruments measuring the same magnitudes as D2PN with the same errors, at
least for aerosols made of spherical particles.
& 2008 Elsevier Ltd. All rights reserved.1. Introduction
The knowledge of microphysical and optical characteristics of aerosols is of importance for modeling the radiative
balance of Earth’s atmosphere, understanding the cloud life cycle, and remote sensing of tropospheric aerosols. Aerosols
have been identiﬁed as a major uncertainty in predicting the global energy budget [16, Section 2.4] because of major gaps
in our knowledge of the composition and optical properties of these particles and their direct and indirect effects. Aerosol
microphysical characteristics (parameters of the size distribution and the concentration of the aerosols sample,
composition, refractive index) vary widely among various aerosol types (e.g., dust, biomass smoke, urban pollution, sea
salt) and geographical regions. For example, soot particles have the refractive indices range from 1.25 [11,13] to 2.67 [11] in
the real part (n) and up to 1.34 in the imaginary part (w) [3,11,13,25].
Nowadays, it is generally recognized that the aerosol complex index of refraction can be retrieved along with the size
distribution from scattering measurements. Most of the methods are based on the Lorenz–Mie theory (see, e.g., [2]), that is,
aerosols are modeled as spherical particles. For example, Tanaka et al. [26] used the lookup table method to retrieve thell rights reserved.
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C. Verhaege et al. / Journal of Quantitative Spectroscopy & Radiative Transfer 109 (2008) 2338–2348 2339refractive index and size distribution on the base of the measured parallel and perpendicular components of scattered light.
Zhao et al. [32] and Zhao [33] used an inversion of measured Stokes parameters to determine the properties of ensembles
of particles. Jones et al. [17] inverted the absolute intensity measurements of a 15 channels polar nephelometer to retrieve
both the real part of the refractive index and the size distribution. Barkey et al. [1] used genetic algorithms to ﬁnd out the
real part of refractive index on the base of nephelometer measurements.
Due to the progress in modeling of optical properties of single particles with diverse geometrical shapes, spheroid
models come into play to account for aerosol particle non-sphericity. For example, the Version 2 AERONET (AErosol RObotic
NETwork) retrieval [9] provides a number of aerosol parameters (i.e., size distribution, complex refractive index and
partition of spherical/non-spherical particles). Nevertheless, homogeneous spherical particles remain the dominant model
for aerosol inverse problems. Consequently, it is of importance to know limitations on retrieval of complex refractive index
and size distribution of spherical particles from scattering measurements.
It is well known that the ensemble of parameters, which can be retrieved, and the accuracy of inversion are governed by
the set of the measured magnitudes and by the measurement errors. Thus, there is no way to determine the limitations on
retrievals that would be valid for any kind of scattering or remote sensing measurements. The evaluation of the retrieval
accuracy and of limitations should be performed for each instrument intended for use. On the other hand, limitations
appropriate to nephelometers may be regarded as some bounds for other instruments retrieving the same parameters and
measuring the same magnitudes with comparable errors, for a similar spectral range.
The long-term objective of the dual-polarization polar nephelometer (D2PN) designed at Laboratoire de Me´te´orologie
Physique (LaMP) is to develop a database of optical and microphysical characteristics of aerosols and to test inverse codes
against it. The aim of this paper is to present results of sensitivity tests of the D2PN data to the parameters to be retrieved,
and to describe the limitations on retrievals that are appropriate to the D2PN. The experimental setup of the D2PN is
outlined ﬁrst in Section 2. Thereafter in Section 3, our approach of sensitivity analysis is described. Section 4 is devoted to
the main results.
2. Laboratory dual-polarization polar nephelometer
The D2PN developed at the LaMP is presented in Fig. 1. The sampling volume (0.67 cm3) is formed by the perpendicular
intersection of the laser beam and the particles ﬂux of the same diameter (10mm). The light source is a high-power (1.0W)
multimode laser diode operating at the wavelength l ¼ 800nm. The laser light passes through a depolarizer with the result
that the sampling volume is illuminated by the unpolarized light (the degree of polarization is less than 1%). Measurements
are performed with two identical sensors that are mounted on the rotating arm of 15 cm length and synchronously turned
about the sampling volume. The polarizers are placed in front of the sensors so that the polarized components parallel IJ
and perpendicular I? to the scattering plane are measured. The sensors are adjusted to assure that the intersections of their
angular apertures with the sampling volume are the same and do not vary when the sensors are turned about. The angle,
formed by the two sensors and the center of the sampling volume, is of 91whatever the arm position is. During the rotation
of the arm, measurements are carried out with the step of 11. The setup is well protected by a suitable cover against lightFig. 1. Sketch of the laboratory polar nephelometer. Two positions of the rotating set are drawn. Large arrow is laser beam and small arrow
is particles ﬂux.
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the D2PN, and the inside of the cover is coated with a material that absorbs light coming from the setup.
The measured data are quasi-continuous functions of the scattering angle y, i.e., the angle between the incidence and
scattering directions (see, e.g., [21, Section 2.8]). Thus, two quantities IJ(y) and I?(y) can be obtained as function of y. The
parallel polarized component IJ(y) is measured by the ﬁrst detector for the scattering angles ranging from 101 to 1601; and
the perpendicular polarized component I?(y) is measured by the second detector from 191 to 1691. The measured light
power can range from 10pW up to 3mW. The accuracy of the measurements is estimated to be better than 5% when the
single scattering conditions are assured and the concentration of particles is sufﬁciently high.
The polarized components IJ (m
1 sr1) and I? (m
1 sr1) are derived using the following equation:
Ik;? ¼
Uk;?S
kPOdv
, (1)
where UJ,? (V) are the ampliﬁed output voltages of the sensors; S ¼ pd2/4 (m2) is the area of the laser beam section;
d ¼ 0.01(m) is the diameter of the laser beam or of the particles ﬂux; k ¼ 106 (V/W) is the sensitivity of each sensors;
P ¼ 1.0 (W) is the power of the laser; Od ¼ 8.73106 (sr) is the solid angle that corresponds to the sensitive area of each
detector; v ¼ 2d3/3 (m3) is the sampling volume. The system constants, grouped together, lead to
Ik;? ¼ qUk;?, (2)
where q ¼ 13.5 (V1m1 sr1).
It is seen from Eq. (1) that the recorded by the detectors powers PJ,? ¼ UJ,?/k are normalized by the values of the laser
power P and of the solid angle Od. Thus, the quantities IJ(y) and I?(y) are proportional to intensities (see, e.g., [15, p. 1]), but
are not real ones. Taking into consideration that the sampling volume is illuminated by the unpolarized light and the
polarizers are placed in front of the sensors, the components IJ and I? can be expressed as follows:
IkðyÞ ¼ Csc
8p
½F11ðyÞ þ F12ðyÞ; I?ðyÞ ¼
Csc
8p
½F11ðyÞ  F12ðyÞ, (3)
where Csc (m
1) is the scattering coefﬁcient, F11(y) and F12(y) (sr
1) are the elements of the scattering matrix (see, e.g.,
[21,29, Section 4.2]). The element F11(y) is called the scattering phase function and satisﬁes the following normalization
condition:
1
4p
Z
4p
F11ðyÞdO ¼
1
2
Z p
0
F11ðyÞ sinðyÞdy ¼ 1. (4)
The values of the unnormalized phase function can be deduced from the D2PN data by means of the formula
IðyÞ ¼ IkðyÞ þ I?ðyÞ ¼ Csc
4p
F11ðyÞ. (5)
The parameter P(y) ¼ F12(y)/F11(y) is called the degree of linear polarization for incident unpolarized light (see, e.g.,
[14]) and can be computed as follows:
PðyÞ ¼ I?ðyÞ  IkðyÞ
I?ðyÞ þ IkðyÞ
. (6)
As it is seen from Eqs. (3)–(6), the D2PN is a device to measure intensity and linear polarization of light scattered by a
sample of particles. The measured data can be employed for particle characterization due to potentially strong dependence
of the scattering properties of spherical particles on their size parameter and refractive index (see, e.g., [21, Section 9.7]).
The components IJ and I? are proportional to the scattering coefﬁcient Csc. When the single scattering conditions are
assured, the coefﬁcient Csc is proportional to the concentration of particles CV, and this enables CV to be retrieved along with
other microphysical characteristics.
3. Sensitivity analysis approach
There are a number of methods to estimate the accuracy of retrievals (see, e.g., [23,27 Section 3.3, 28 Section 8.5]) when
an inverse problem is to solve. The comprehensive analysis of those methods is out of the scope of the present work. Here
we will focus on those approaches that are commonly employed.
First of all, it should be pointed out that one deals with a non-linear inverse problem when the value of the complex
refractive index m ¼ n+iw is to be retrieved along with the size distribution of aerosols. This is because scattering
characteristics are non-linear functions of n and w. Therefore, the formalism and the methods of the linear inverse problems
theory can be applied only within a sufﬁciently small interval around an assigned value of m. Consequently, the analysis
has to be performed on a grid of mi. The speciﬁed grid should overlap the range of possible values of the aerosol refractive
index and its steps have to be small enough to assure the validity of the linear approximation. In addition, much care
should be given to the generalization of the obtained results.
The term ‘‘information content’’ is widely used in indirect sensing measurements after Twomey [28, Section 8.5]. When
a Fredholm integral equation of the ﬁrst kind is to solve, e.g., a value of the aerosol refractive index is given and the size
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independent pieces of information’’ taken to be the number of eigenvalues of a kernel-determined matrix, which are
greater than some assigned noise level. Such an approach allows optimization of the set of measured parameters in terms
of their linear independence (see, e.g., [30]). It is reasonable that according to that criterion the D2PN data appeared to be
highly redundant with respect to the size distribution of homogeneous spheres. Nevertheless, the set of measured
characteristic has not been reduced because there is no way to estimate the redundancy when the complex refractive index
is to be retrieved.
Another method to outline the level of information content consists in a thorough analysis of the retrieval accuracy. If
the set of measured data is not sufﬁciently informative, the accuracy of the inversions may not be good even if the accuracy
of measurements is very high. The advantage of such an approach is that it can be applied to non-linear inverse problems.
On the other hand, it is time consuming because the analysis has to be really comprehensive in order to consider all
possible sources of errors (see, e.g., [6]). Moreover, results of the analysis depend on the method (or algorithm) and a priori
constraints employed to retrieve aerosol parameters. In other words, high level of errors in retrieval of a parameter does not
necessarily mean that the measured data are not sensitive to that parameter. That is why the main conclusions of the
analysis of the retrieval accuracy should be conﬁrmed by other means.
Due to the rapid progress in computer technology, i.e., largely ampliﬁed calculation speed and storage capacity, Monte
Carlo-based (see, e.g., [20,27 Section 2.4,31]) and lookup table (see, e.g., [12]) methods are coming into increasing use to
solve inverse problems. Those methods are time consuming. In return, there is no need for linearity of an inverse problem.
In addition, the data of direct modeling, which are necessary for retrievals, can be used to carry out sensitivity analysis.
Recall that the measured characteristics have to be sensitive enough to variations of the parameters of interest. Otherwise
the retrieved values are only a direct consequence of used a priori constraints. Thus, sensitivity tests are indispensable
when the inverse code is adapted to a new experimental setup. In the present work, the following lookup table approach
was employed.
In our investigations, we used a software package that is based on the Lorenz–Mie theory [2]. The employed Mie code
enables stable and accurate calculations of the scattering matrix for homogeneous spheres having the size parameter
r ¼ 2pr/l up to 2103 in the large range values of the complex refractive index. The scattering characteristics can be
computed for any size distribution.
For the rigorous sensitivity tests, the particle volume size distribution was modeled by the lognormal distribution
dVðrÞ
d ln r
¼ CVﬃﬃﬃﬃﬃﬃ
2p
p
s
exp ðln r  ln rV Þ
2
2s2
" #
, (7)
where rV is the median radius, s is the standard deviation, and CV is the concentration. The quantities rV, s and CV are the
microphysical characteristics (parameters) that were mentioned above. The lognormal distribution was chosen because it
is often used to ﬁt aerosol experimental data with three modes (nucleation, accumulation, and coarse) (see, e.g., [4]). We
note in passing that the selection of the gamma distribution (see, e.g., [18]) does not affect the conclusions of the present
work. Special attention was paid to the sensitivity of the data of the D2PN to simultaneous variations of the complex
refractive index and microphysical parameters. Thus, the input parameters aj (j ¼ 1,y, 5) of the lookup table were: the real
n and imaginary w parts of the refractive index, rV, s, and CV. As it was pointed out in Section 2, the measured components IJ
and I? are proportional to the concentration of particles CV. Due to that feature, the concentration can be estimated without
difﬁculty with the exception of strong absorbing particles (see Section 4). That is why in the following, we will discuss
mainly the results that concern the retrievals of the refractive index, rV, and s, that is, the parameters that have non-linear
relationship with IJ and I?.
The grid of the input parameters aj (j ¼ 1,y, 5) was assigned to overlap for sure the range of possible values of aerosol
(see, e.g., [7]) and warm clouds (see, e.g., [18]) characteristics, that is, the median radius rV was varied from 0.25 to 25.0mm
and the standard deviation swas assigned from 0.3 to 1.0. The tests were performed for the real part of the refractive index
from 1.1 to 1.9 and the imaginary part from 1010 to 10+1. The ranges of the n and w overlap for sure the values that are
appropriate for most of aerosols, as it can be seen in the Table 1 taken from [5]. The steps of the grid were small enough to
assure good accuracy of the ﬁrst derivatives qji/qaj, where ji(n, w, rV, s, CV) (i ¼ 1,y,N) are grid-scattering parameters,
which correspond to the set of the quantities that are measured by the D2PN. The dependence of ji(n, w, rV, s, CV) on the
scattering angle y is taken into account by the subscripts i.Table 1
Compilation of complex refractive index m ¼ n+iw of various aerosols types at the wavelength 0.8mm
Dust-like Soot Oceanic Sulfate Mineral Water
n 1.520 1.750 1.374 1.426 1.530 1.329
w 8.0103 0.430 6.01105 1.70107 1.20103 1.25107
Extract from [5].
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RMS ¼ 1
N
ﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃXN
i¼1
½jiðn; w; rV ; s;CV Þ  ji;meas2
j2i;meas
vuut , (8)
where ji,meas models D2PN measurements, hereafter called the synthetic data (or measurements), ji(n, w, rV, s, CV)
corresponds to the data taken from the lookup table. The relative errors are used because the components IJ(y) and I?(y)
vary by several orders of magnitude as functions of the scattering angle y.
In order to evaluate the effect of measurement errors, the two types of the synthetic data ji,meas were considered. The
ﬁrst one corresponds to the ‘‘error-free’’ conditions, i.e., ji,meas ¼ ji,comp, where ji,comp were computed with the Mie code
for assigned values of the input parameters aj. The second type of the synthetic data considers measurements errors, which
were modeled as follows:
ji;meas ¼ ð1þ eiÞji;comp, (9)
where ei is a Gaussian random variable (see, e.g., [22, Section 7]) with zero mean and the standard deviation e.
As it was mentioned in Section 2, the accuracy of the measurements of the D2PN is estimated to be better than 5% when
the single scattering conditions are assured and the concentration of particles is sufﬁciently high. In the case of low
concentration, the accuracy is worse and it is estimated to be of 10%. In such a case, the D2PN data are usually averaged
over 20 realizations in order to reduce the effect of random errors. In other words, 20 measurements are performed at each
angle in order to have an average and a standard deviation for each point. In our simulations, we modeled this case when
the measurements errors were considered. In more detail, we used value of 0.1 for the standard deviation e. The RMS values
were averaged over 20 realizations. For each realization, the Gaussian random noise was added to the noiseless data ji,comp
(Eq. (9)), and the RMS value was computed according Eq. (8).
4. Results of the sensitivity analysis
The sensitivity tests were performed for four following cases of the measured data: (i) the perpendicular I?(y) and (ii)
the parallel IJ(y) components taken individually, (iii) the unnormalized phase function I(y) ¼ I?(y)+IJ(y), and (iv) the
components I? and IJ taken together. Recall that the D2PN measurements are carried out with the step of 11 for the
scattering angles ranging from 101 to 1601 for IJ(y) and from 191 to 1691 for I?(y), that is, the perpendicular and parallel
components are recorded at 151 values of y. Consequently, the unnormalized phase function I(y) and the degree of linear
polarization P(y) are deduced for N ¼ 142 values of y in the scattering angles range from 191 to 1601. As it was mentioned
above, the D2PN data appeared to be highly redundant with respect to the size distribution of homogeneous spheres. That
is why it is reasonable that we obtained the very close results for all four cases. Therefore, only plots for the unnormalized
phase function I(y) are presented below.
The parameters of the size distribution of aerosol particles are considered to be unknown in the process of retrieval of
the refractive index. That is, the sensitivity analysis was performed within 5D space of the input parameters aj(j ¼ 1,y, 5)
of the lookup table. The results are shown in Figs. 2–9 as a 3D plot, i.e., as the projection of our results onto 2D space of
input parameters. When an inverse problem is non-linear, the advantage of the sensitivity analysis approach, performed in
terms of the RMS errors along with 3D representation, is that all minima can be seen and analyzed at the one time. This is
especially convenient when graphics software enables image rotation. All secondary minima can be disclosed. It should be0
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Fig. 2. 3D surface plot of RMS errors vs the imaginary and the real parts of the refractive index. Left panel is the test without measurement errors, right
panel is the test with measurement errors e ¼ 0.1. The case of low absorbing particles m ¼ 1.5+108i, CV ¼ 106, rV ¼ 0.5 mm, s ¼ 0.5, 191pyp1601.
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Fig. 3. Same as Fig. 2, but for the case of high absorbing particles m ¼ 1.5+1i, CV ¼ 106, rV ¼ 0.5mm, s ¼ 0.5, 191pyp1601.
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Fig. 4. Same as Fig. 2, but for the case of particles with m ¼ 1.5+104i, CV ¼ 106, rV ¼ 0.5 mm, s ¼ 0.5, 191pyp1601.
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Fig. 5. Same as Fig. 2, but for the case of particles with m ¼ 1.5+103i, CV ¼ 106, rV ¼ 0.5mm, s ¼ 0.5, 191pyp1601.
C. Verhaege et al. / Journal of Quantitative Spectroscopy & Radiative Transfer 109 (2008) 2338–2348 2343pointed out that 3D plots are used for the sensitivity analysis. As for inversion of the D2PN experimental data,
an automated code based on the method of Dubovik et al. (see, e.g., [8]) is employed.
For Figs. 2–7, the X-axis represents the imaginary part w of the refractive index, the Y-axis is for the real part n, and the
Z-axis corresponds to the computed values of RMS. The X- and Z-axes are plotted in the log scale. On each ﬁgure, the left
panel corresponds to the case of the error-free data, i.e., e ¼ 0, and the right panel is for e ¼ 0.1.
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Fig. 6. Same as Fig. 2, but for the case of particles with m ¼ 1.5+102i, CV ¼ 106, rV ¼ 0.5 mm, s ¼ 0.5, 191pyp1601.
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Fig. 7. Same as Fig. 2, but for the case of particles with m ¼ 1.5+101i, CV ¼ 106, rV ¼ 0.5mm, s ¼ 0.5, 191pyp1601.
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Fig. 8. 3D surface plot of RMS errors vs the standard deviation s and the real parts of the refractive index. Left panel is the test without measurement
errors, right panel is the test with measurement errors e ¼ 0.1. m ¼ 1.44+5103i, CV ¼ 106, rV ¼ 1.5 mm, s ¼ 0.5, 191pyp1601.
C. Verhaege et al. / Journal of Quantitative Spectroscopy & Radiative Transfer 109 (2008) 2338–23482344Fig. 2 shows the results obtained for the case of low absorbing particles. The synthetic measurements were computed
for the refractive index value mmeas ¼ 1.5+108i, and the parameters of the size distribution rV ¼ 0.5mm, s ¼ 0.5 and
CV ¼ 106. The RMS values are plotted as 3D surface, which depends on the values of the real and imaginary parts of the
variable refractive index m. The sharp minimum is exactly at m ¼ 1.5+108i on the left panel of Fig. 2. (In this ﬁgure and
the subsequent ones, the point with RMS ¼ 0 is not shown on the left panels, i.e. the error-free cases, because RMS values
are plotted in the log scale.) The minimum is at the same value of the refractive index and the same values of rV and s
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C. Verhaege et al. / Journal of Quantitative Spectroscopy & Radiative Transfer 109 (2008) 2338–2348 2345(not shown) that was used to compute the synthetic data. In the error-free conditions, the data of the D2PN are very
sensitive to the refractive index values. Measurement errors substantially affect the sensitivity, especially, to the imaginary
part of the refractive index. As it is seen on the right panel of Fig. 2, there is no sharp minimum. There is the ﬂat valley. Only
the range of the imaginary part can be estimated, i.e., wp104. On the other hand, at each value of wp104, the minimum of
RMS is at n ¼ 1.5, which corresponds to the synthetic measurements. Consequently, the data of the D2PN remain sensitive
to values of the real part of m. In other words, when the imaginary part of the refractive index is low and the errors of
measurements are of 10%, the D2PN data enable to deduce the value of the real part n and the range of the imaginary part
wp104. The same conclusions were reached for other values of rV and s, as well as under the assumption that the
measurement errors are of 5%, i.e., e ¼ 0.05.
Fig. 3 corresponds to the case when the absorption of particles is high, i.e., the imaginary part the refractive index is of
the order of 1. Other parameters are the same. The value w ¼ 1.0 was used to compute the synthetic data. For the both cases,
i.e., the noiseless and noisy data, it is seen the minimum of RMS for the imaginary part of the refractive index at w ¼ 1.0. The
lowest value of RMS for the real part is at the edge of the domain of study (see Fig. 3, left panel). Thus, the data of the D2PN
are not sensitive to the real part of the refractive index when the absorption is very high, that is, the value of n cannot be
estimated. To the contrary, measurement errors do not change the ability to retrieve the imaginary part of the refractive
index, which can be deduced with good accuracy.
The two results above can be explained as follows. In the D2PN range of scattering angles, the phase functions of non-
absorbing particles strongly depend on the real part of the refractive index [2]. The increase of the imaginary part up to
104, affects a little the phase functions. In the case of the noisy data, the errors mask the variations of the phase function
that are due to the increase of w (up to 104). At the same time, the transformations of the phase functions caused by
variations of the real part overlap the effect of measurement errors. In the D2PN range of scattering angles, for strong
absorbing particles, i.e., w is of the order of 1, the phase functions almost do not depend on the real part n of the refractive
index [2]. The phase functions are very ﬂat due to high value of the imaginary part w. Thus, the measurement errors
certainly mask the effect of the real part. At the same time, the phase functions are sensitive to variations of w.
Cases with the moderate absorption, i.e., the values of the imaginary part 104pwp0.5, were studied as well. The results
of our tests are shown for mmeas ¼ 1.5+104i, 1.5+103i, 1.5+102i and 1.5+101i in Figs. 4, 5, 6 and 7, respectively. The
presentations of the plots are the same as in Figs. 2 and 3. As it seen for the both error-free and noisy cases, the minima of
the RMS values correspond to the values of the refractive index that were used for the synthetic measurements. Thus, the
real and imaginary parts of the refractive index can be retrieved on the base of the D2PN data when the absorption of
particles is intermediate. This is due to the fact that the variations of the phase functions of such kind of particles
(104pwp0.5) are quite high when n and w vary [2]. Consequently, for the cases with 104pwp0.5, the real and imaginary
parts of the refractive index can be estimated with quite good accuracy. It should be pointed out that it is exactly the same
range for which Dubovik and colleagues developed their inverse code for polydisperse spheres and/or randomly oriented
oblate and prolate spheroids [8,9].
Fig. 7 can be viewed as a representative example testifying the non-linearity of the inverse problem under
consideration. On the left panel, there are two sharp minima at m ¼ 1.5+101i and 1.4+0.5i. Two smooth minima are seen
on the right panel at the same values of the refractive index. Rigorous analysis of 3D plots on Figs. 2–5 revealed a valley at w
about 1.0. Consequently, when an iterative algorithm (see, e.g., [8] and citations therein) is used to retrieve the refractive
index special attention should be given to starting vector values in order to escape the secondary minimum.
Sensitivity tests of the same kind were performed for the real part ranged from 1.1 to 1.9, and for the imaginary part
ranged from 108 to 1. Retrieval uncertainties as functions of the imaginary part w of the refractive index are detailed
in Table 2. Generally, the properties outlined above remain unchanged within the range of the real part 1.1pnp1.9.
It is reasonable that the measurement errors signiﬁcantly affect the retrieval accuracy, and the accuracy depends on the
value of w.
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Table 2
Retrieval uncertainties as functions of the imaginary part w of the refractive index
w wp104 104pwp5103 5103pwp0.5 0.5pw
Dn 70.005 70.01 70.05 Impossible
Dw/w l.a. 710% 710% 710%
Values remain unchanged within the range of the real part 1.1pnp1.9. (l.a. means that particles are low absorbing.)
C. Verhaege et al. / Journal of Quantitative Spectroscopy & Radiative Transfer 109 (2008) 2338–23482346In what follows, we discuss the results of sensitivity tests to the standard deviation s and the median radius rV when
they are retrieved along with the complex index of refraction from scattering measurements. An example of such tests is
shown on Fig. 8. The X-axis is for the standard deviation, the Y-axis represents the real part n, the Z-axis corresponds to the
RMS values. Fig. 8 shows the case of moderate absorbing particlesmmeas ¼ 1.44+5103i and of the measurement errors of
10%. The ‘‘true’’ value s ¼ 0.5 of the standard deviation can be retrieved. As for the imaginary part, it can be estimated
(not shown). This is in agreement with the results of Fig. 5.
Our simulations revealed that the D2PN data provide possibility to retrieve both the median volume radius rV and the
real part of the refractive index. Fig. 9 presents the RMS values (Z-axis in the log scale), the radius rV (X-axis in the log scale)
and the real part of the refractive index (Y-axis). A minimum is seen for rV ¼ 1.5mm and n ¼ 1.44, that is, the values used to
compute the synthetic measurements.
Figs. 2–9 showed the examples of the RMS values as a function of two parameters. It follows from our simulations that
the results above remain unaltered when four parameters (the microphysical characteristics s and rV, and the both parts of
the refractive index) vary simultaneously. That is, s and rV can be retrieved along with the refractive index. As form ¼ n+iw,
it should be remembered that there is difference between the cases of low, moderate and high absorbing particles
(see Table 2).
The same conclusions go for retrievals of the concentration CV, that is, ﬁve parameters n, w s, rV and CV can be estimated
simultaneously with the exception of strong absorbing particles, i.e., when w is of the order of 1. It turns out that in such a
case there is no pronounced minimum of the RMS values as a function of CV and the imaginary part of the refractive index.
These properties can be explained using the formalism of the linear inverse problems theory. The covariance matrix of
retrieval errors caused by random noise can be estimated by the expression (see, e.g., [27, Section 3.2] and [10])
C ¼ ðBTW1BÞ1, (10)
where B is the Jacobi matrix of the ﬁrst derivatives in the near vicinity of the solution, i.e., Bij ¼ qji/qaj,W is the covariance
matrix of measurement errors. The square roots of the diagonal elements (variances) of C can be interpreted as ‘uncertainty
bars’ [27, section 3.2]. If D ¼ det(BTW1B) is close to zero, Cii ¼ [(BTW1B)1]ii-N. It means that the parameters aj cannot
be estimated all together.
In the D2PN, range of scattering angles and for w close to 1, the value of the determinant D is very low, that is, 106 times
lower than the values for particles with the moderate absorption. On the other hand, if the set of the retrieved parameters
consists of w, s and rV, the values of D are of the same order of magnitude for all w. Thus, the concentration CV and the
imaginary part of the refractive index affect the D2PN data just in opposite directions in the case of strong absorbing
particles.
It should be pointed out that the results above concern only measurements carried out in a limited range of scattering
angles, i.e., for y from 101 to 1691. The most important point is that there are no data at angles y that are close to forward
scattering (01pyo101). On the other hand, the eigenvector analysis (see, e.g., [28, Section 8.5]) of the logarithm of phase
functions, which are measured in the range of the scattering angles from 01 to 1801, revealed the following features. The
main information on strong absorbing particles is contained in the interval about 01pyp201. Moreover, if this interval is
available, the determinant D is sufﬁciently high, and microphysical parameters can be retrieved along with the assessment
of the complex refractive index. In connection with this, the aureole CIMEL measurements (see, e.g., [6,19]) are particularly
attractive in study of fossil fuel combustion and biomass-burning aerosols. We note in passing that in the case the
moderate absorption particles (104pwp0.5) the interval of scattering angles 901pyp1601 is also informative.
Our simulations, performed for the polarized perpendicular I? and parallel IJ components taken individually or in
combination, showed that, compared with the case of the unnormalized phase function I(y), the sensitivity the D2PN data
increased, but not essentially. At the same time, it is expected that measurements of I? and IJ will be substantial for
characterization of non-spherical particles (see, e.g., [9]).
5. Conclusion
The lookup table approach is a useful tool to study the sensitivity of experimental data to retrieved parameters when
one deals with a non-linear inverse problem. Although that approach is time consuming, it enables rigorous evaluation of
effects of all characteristics and measurement errors without linearity assumption. Moreover, all secondary minima can be
disclosed and it gives ideas on starting vector values when an iterative algorithm of inversion is supposed to be used.
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C. Verhaege et al. / Journal of Quantitative Spectroscopy & Radiative Transfer 109 (2008) 2338–2348 2347The data of the D2PN provide possibility to retrieve microphysical parameters of spherical aerosols, i.e., the median
radius rV, the standard deviation s, and the concentration CV, along with the assessment of the complex refractive index.
The D2PN data appeared to be highly redundant with respect to the size distribution of homogeneous spheres and their
refractive index. At the same time, it is expected that measurements of I? and IJ will be substantial for characterization of
non-spherical particles.
In the case of the low absorbing particles, measurement errors substantially reduce the sensitivity of the D2PN data to
the imaginary part of the refractive index. That is, only the range of the imaginary part can be estimated, whereas the real
part of the refractive index and the microphysical parameters can be retrieved. When the absorption of particles is
moderate, i.e., 104pwp0.5, the real and imaginary parts of the refractive index can be deduced along with the
microphysical parameters with quite good accuracy.
In the case when the absorption of particles is high, the data of the D2PN are not sensitive to the real part of the
refractive index and retrieval errors of the concentration CV are high. Thus, only the microphysical characteristics s, rV and
the imaginary part can be retrieved with good accuracy.
In view of the fact that the D2PN set of the measured characteristics is quite large, it is reasonable that the disclosed
limitations on retrieval of the complex refractive index of spherical particles from scattering measurements should be valid
for data of other instruments measuring the same magnitudes as D2PN with the same errors. In our opinion, the above-
mentioned limitations can be overcome with measurements extended to intervals of angles that are close to forward
scattering (01pyo101).
Although intensities of scattered light for spherical and non-spherical particles differ (see, e.g., [9,24]), in our opinion
the mentioned above limitations on assessment of n and w should be valid for non-spherical aerosols. The possibility to
retrieve microphysical characteristics and shape parameters of such particles needs thorough investigations. On the other
hand, Dubovik et al. [9] showed that mixtures of spheroids allow rather accurate ﬁtting of AERONET measured spectral and
angular dependencies of observed intensity and polarization. Thus, it is promising to adapt the inverse method developed
by Dubovik and colleagues [8,9] to retrieve complex refractive index and size distributions of spherical aerosols and
ensembles of prolate and oblate particles from D2PN data.
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Résumé 
 
Un néphélomètre polaire de laboratoire a été développé afin de mesurer la 
diffusion d’une lumière non polarisée dans différentes directions par une 
population de particules. Cet appareil mesure la lumière diffusée suivant 2 
directions de polarisation pour des angles compris entre 10 et 169°. Pour des 
particules sphériques homogènes, les concentrations minimales détectables ont été 
évaluées en fonction du diamètre de celles-ci. Lorsque les concentrations sont cinq 
fois supérieures à ces valeurs seuils, l’incertitude de mesure a été chiffrée à 
environ 5%. 
 
 Une méthode d’inversion de ce type de données utilisant une « look-up 
table » a été développée afin de restituer simultanément l’indice de réfraction 
complexe et la granulométrie des particules éclairées, dans le cas où ces particules 
sont sphériques et homogènes. Cette méthode a été testée sur une large gamme de 
valeurs d’indices complexes et de diamètres. Il est démontré que lorsque les 
particules sont faiblement absorbantes (partie imaginaire < 10-4) seule la partie 
réelle peut être chiffrée. Si les particules sont fortement absorbantes seule la 
partie imaginaire est retrouvée. Entre ces deux cas limites la méthode restitue 
parfaitement l’indice de réfraction complexe et la granulométrie de ces particules. 
 
 Cette méthode a été utilisée avec des mesures réelles collectées en 
laboratoire et a montré de bonnes performances. Des mesures collectées en nuage 
avec un néphélomètre aéroporté ont aussi été traitées pour trois cas (deux en 
nuage et un en contrail). Ce traitement a permis de mettre en évidence que les 
particules des contrails ne sont pas des particules d’eau sphériques. 
 
 
Résumé court 
 
Un néphélomètre polaire de laboratoire a été développé afin de mesurer la 
diffusion de la lumière suivant 2 directions de polarisation par des particules. Les 
concentrations minimales détectables et l'incertitude de mesure ont été évaluées. 
Une méthode d’inversion de ces données par une look-up table a été développée 
afin de restituer l’indice de réfraction complexe et la granulométrie des particules 
sphériques. Les résultats sont que pour les particules faiblement absorbantes seule 
la partie réelle peut être chiffrée. Si les particules sont fortement absorbantes 
seule la partie imaginaire est retrouvée. Autrement la méthode restitue l’indice de 
réfraction complexe et la granulométrie. 
Cette méthode, utilisée avec des mesures réelles collectées en laboratoire ainsi 
qu’avec des mesures collectées en nuage (2 nuages, 1 contrail) avec un 
néphélomètre aéroporté, a montré de bonnes performances. Ceci a mis en 
évidence que les particules des contrails ne sont pas des particules d’eau 
sphériques 
 
 
Mots clés : diffusion de la lumière ; polarisation ; aérosols ; problème inverse ; 
indice de réfraction complexe ; granulométrie. 
Retrieval of the complex refractive index and the size distribution 
of an ensemble of spherical particles from light scattering data 
 
Résumé en anglais 
 
A laboratory polar nephelometer was developed in order to measure the light 
scattered by an ensemble of particles from nonpolarized light. The instrument 
measures the scattered light along 2 directions of polarization for the scattering 
angles ranging from 10° to 169°. For homogeneous spherical particles, the 
detectable minimal concentrations were estimated with respect to the diameter of 
particles. When the concentrations are five times higher than these threshold 
values, the uncertainty of measurement was quantified to be about 5%. 
 
It was developed a method of inversion of nephelometer data in order to 
simultaneously retrieve the complex refractive index and the size distribution of 
particles. The method is based on the lookup-table approach, and particles are 
assumed to be homogeneous spheres. This method was tested on a broad range of 
values of the refractive index and particle diameters. It is shown that only the real 
part can be quantified for low absorbing particles (imaginary part < 10-4). If the 
particles are strongly absorbing, only the imaginary part can be found. Otherwise, 
the method retrieves the complex index of refraction and the size distribution. 
 
The method was applied to real laboratory data, and its good performance was 
confirmed. The data collected in cloud with an airborne nephelometer were also 
processed. Three cases were considered (two in cloud and one in contrail). It was 
shown that the particles of the contrails were not spherical water droplets. 
 
 
Résumé court 
 
A laboratory polar nephelometer was developed in order to measure the light 
scattered by particles along two directions of polarization. The minimal 
concentrations of detection and the uncertainty of measurement were estimated. 
A lookup table method was developed in order to retrieve the complex index of 
refraction and the size distribution of spherical particles from nephelometer data. 
It is shown that only the real part can be quantified for low absorbing particles. If 
the particles are strongly absorbing, only the imaginary part can be found. 
Otherwise, the method retrieves the complex index of refraction and the size 
distribution. 
The method was applied to real laboratory measurements and to data collected in 
cloud (2 clouds, 1 contrail) with an airborne nephelometer. The method provides 
good performance. It was shown that the particles of the contrails were not 
spherical water droplets. 
 
 
Keywords: light scattering; polarization; aerosols; inverse problem; complex 
refractive index; size distribution 
 
